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SYNTHÈSE
Une molécule soumise à un champ laser infra-rouge intense (dans la
gamme des 1014W.cm−2) peut être ionisée par effet tunnel. Le paquet d’ondes
électroniques (POE) ainsi libéré est alors accéléré par le champ laser et, lors-
qu’il repasse à proximité de l’ion parent, il a une certaine probabilité de se
recombiner dans son état fondamental. Lors de cette recombinaison, le POE
libère son énergie sous la forme d’un flash attoseconde (1 as=10−18 s) de rayons
XUV. Cette émission cohérente est produite à chaque demi-cycle laser résul-
tant en un train d’impulsions attosecondes. Dans le domaine spectral, ce train
correspond à un spectre discret d’harmoniques de la fréquence lasers. L’étape
de recombinaison de l’électron avec l’ion parent peut être considérée comme
une sonde de la structure des orbitales de valence moléculaires participant à la
génération d’harmoniques et de la dynamique ayant lieu dans l’ion pendant
l’excursion de l’électron dans le continuum. En caractérisant en amplitude,
phase et polarisation, l’émission harmonique associée à cette recombinaison,
il est possible de remonter à ces informations structurales et dynamiques avec
une précision de l’ordre de l’Ångström et une résolution attoseconde. En par-
ticulier, la phase de l’émission harmonique qui est difficile à caractériser, en-
code des informations indispensables à la bonne compréhension des proces-
sus ayant lieu dans le milieu de génération.
Nous présentons les principes et testons de nouvelles techniques permet-
tant de caractériser la phase de l’émission attoseconde suivant plusieurs di-
mensions à la fois et dans un laps de temps optimisé. Dans une première par-
tie, nous présentons une méthode permettant de caractériser rapidement la
phase spectrale de l’émission harmonique, fondée sur un modèle en champ
fort de la photoionisation à deux couleurs (RABBIT). Nous introduisons en-
suite une nouveau dispositif interférométrique à deux sources, permettant de
mesurer les variations de phase de l’émission attoseconde induites par l’exci-
tation d’un paquet d’ondes rotationnelles ou vibrationnelles. Ce dispositif très
stable, compact et sobre énergétiquement repose sur l’utilisation d’un élément
optique de diffraction (DOE) binaire. Après avoir qualifié notre dispositif par
des simulations numériques et des expériences préliminaires, nous montrons
qu’il est si sensible qu’il permet de mesurer les variations de phase en fonc-
tion du paramètre d’excitation pour différentes trajectoires électroniques dans
le continuum. Pour l’azote et le dioxyde de carbone, les mesures expérimen-
tales montrent des variations de phase très différentes pour les deux premières
trajectoires électroniques. Ce DOE est ensuite utilisé pour mesurer la phase de
l’émission harmonique dans les molécules alignées dans les mêmes conditions
expérimentales que le RABBIT. Les deux expériences menées successivement
donnent des résultats compatibles que nous combinons par deux méthodes
différentes : le CHASSEUR et le MAMMOTH. Enfin, nous proposons de com-
biner le DOE avec un réseau transitoire pour mener à bien des expériences de
polarimétrie simple tir et large bande dans l’XUV. Ces différentes techniques
de mesure de phase nous ont permis d’étudier précisémment l’émission har-
monique suivant différentes dimensions (angle d’alignement, intensité de gé-
nération, trajectoire électronique) et d’en tirer de nouvelles informations sur
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INTRODUCTION
Lorsqu’un champ laser IR intense (1014 W.cm−2) est focalisé dans un milieu
gazeux, on observe en sortie de milieu une émission de rayonnement électro-
magnétique dans la gamme XUV. Ce phénomène, mis en évidence pour la
première fois en 1987 par Ferray et al. [47] et McPherson et al. [125], a été ap-
pelé Génération d’Harmoniques d’Ordre Elevé (GHOE) : pour des impulsions
IR formées d’un grand nombre de cycles optiques et un milieu de génération
centrosymétrique, le spectre de cette émission est organisé en fréquences har-
moniques impaires de la fréquence IR. En effet, l’émission harmonique pro-
duite par GHOE présente un certain nombre de propriétés caractéristiques :
– elle est collimatée. Sa direction de propagation est la même que celle du
laser IR et la divergence harmonique est plus faible que la divergence
IR. Nous verrons dans cette introduction qu’elle résulte d’un accord de
phase qui lui est propre.
– elle est cohérente spatialement [11, 37] et spectralement [135, 146].
– elle présente une dérive de fréquence attoseconde (1 as=10−18 s) impor-
tante et quasi-linéaire. Nous verrons dans cette introduction que cette
dérive de fréquence est intrinsèque à la GHOE.
– l’amplitude des harmoniques est constante dans la région spectrale dite
du plateau, puis décroit rapidement pour les ordres harmoniques les plus
élevés. Cette région spectrale est appelée la coupure.
– la largeur spectrale de l’émission harmonique sur l’axe (trajectoires
courtes) augmente avec l’ordre harmonique et les ordres les plus éle-
vés finissent par se recouvrir pour former un continuum. Ce continuum
est d’autant plus large que l’impulsion de génération est courte.
Très rapidement après la découverte de la GHOE, Farkas and Tóth [45],
puis Antoine et al. [3] proposent d’utiliser la large bande spectrale couverte
par cette émission cohérente pour synthétiser des trains d’impulsions atto-
secondes et des impulsions attosecondes isolées. D’après la relation d’Hei-
senberg, avec une bande spectrale de largeur ∆E, l’impulsion la plus courte
qu’on puisse synthétiser a une durée de ∆τ = h¯∆E . Pour 1,5 eV, ce qui corres-
pond au spectre visible, on atteint 1,4 fs, soit un demi cycle optique à 800 nm.
Pour franchir la frontière femtoseconde, il faut donc élargir la bande spectrale et
par conséquent déplacer la longueur d’onde centrale du spectre vers l’XUV, ce
qui présente des difficultés importantes qui n’ont pu être dépassées que par
la mise en forme de spectres de GHOE. A partir de 2001, des trains d’impul-
sions attosecondes ont été obtenus [135] lorsque l’émission est organisée en
harmoniques, tandis que des impulsions isolées ont été mesurées [62] lorsque
le spectre de l’émission est continu. Dans tous les cas, la phase spectrale doit
être régulière (faible déviation par rapport à un comportement linéaire) pour
conserver la structure attoseconde de l’émission harmonique. Le record de
l’impulsion la plus courte est actuellement détenu par Zhao et al. [200], qui
ont réussi à produire et caractériser des impulsions de 67 as.
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Dépasser cette frontière femtoseconde est un objectif motivé par les dyna-
miques dont l’étude deviendrait ainsi accessible. L’unité atomique de temps
est de 24 as, ce qui correspond au temps mis par un électron pour parcou-
rir une distance égale au rayon de la première orbite de l’atome d’hydrogène
dans le modèle de Bohr. La physique attoseconde a donc pour objet d’étude
privilégié les mouvements électroniques dans les atomes et dans les molé-
cules. Principalement deux voies d’utilisation de ces impulsions permettent
d’accéder à ces informations :
– l’utilisation des impulsions attosecondes pour sonder un processus ex-
térieur à la génération (photoionisation, absorption transitoire. . . ),
– le schéma d’auto-sonde dans lequel l’interprétation du processus de
GHOE permet de déduire les propriétés du milieu de génération à partir
des caractéristiques (amplitude, phase, état de polarisation. . . ) de l’émis-
sion attoseconde.
Parmi les succès du premier schéma, on peut citer les expériences d’ab-
sorption transitoire [53] et les expériences de photoionisation, qui ont permis
de mettre en évidence des délais de quelques dizaines d’attosecondes dans
la photoionisation entre différents canaux d’ionisation [55, 58, 82, 189]. Dans
ce manuscrit, il est question de photoionisation, en particulier au chapitre 1,
mais pas de spectroscopie par absorption transitoire.
Le second schéma est plus central dans cette thèse puisqu’il est à l’origine
des expériences présentées dans les chapitres 2, 3 et 4 et de tous les articles
présentés dans ce manuscrit. Par conséquent, nous allons nous focaliser sur la
description de ce schéma de spectroscopie hautement non-linéaire. En parti-
culier, nous rappellerons quelques notions sur la GHOE, puis nous décrirons
la technique expérimentale d’alignement non-adiabatique des molécules et
enfin, nous exposerons les deux principaux modèles disponibles pour inter-
préter les résultats obtenus dans les molécules alignées :
– les interférences structurales, qui résultent de l’interférence des émis-
sions harmoniques provenant des différentes parties de l’orbitale impli-
quée dans la génération [96],
– les interférences dynamiques, qui reposent sur l’implication de plu-
sieurs orbitales de valence [123, 157] dans la GHOE.
Modèle à trois étapes pour la GHOE
En 1993, Schafer et al. [150] et Corkum [28] proposent un modèle semi-
classique en trois étapes pour la GHOE. Ces trois étapes sont illustrées en fi-
gure 0.1. Lors de la première étape, le champ laser intense, abaisse la barrière
de potentiel du gaz cible à travers laquelle un paquet d’ondes électronique
(POE) peut passer par effet tunnel. Cette première étape n’a lieu qu’au voisi-
nage du maximum du champ laser, lorsque la barrière de potentiel est suffi-
sament basse. Elle ne dure donc qu’une fraction de sa période, par exemple
2,7 fs à 800 nm, ce qui impose une durée attoseconde au POE émis. Cette durée
initiale attoseconde détermine la durée des impulsions lumineuses finalement
émises qui, en pratique, restent attoseconde.
Le POE libéré dans le continuum de l’atome ou de la molécule est ensuite
accéléré dans le champ IR. Lorsque ce POE repasse à proximité de l’ion parent,
il a une certaine probabilité de se recombiner avec lui vers son état fondamen-
tal 1. Lors de cette recombinaison radiative, le POE convertit l’énergie ciné-
tique Ec qu’il a acquise lors de sa propagation dans le continuum en photons
dans la gamme XUV : h¯ω = Ec + Ip, où Ip est le potentiel de première ionisa-
tion du gaz atomique. Dans un milieu centrosymmétrique et si le laser a une
1. L’état final doit être identique à l’état initial pour que l’émission soit cohérente [27].
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FIGURE 0.1: Figure empruntée de [112]. Représentation du modèle en trois
étapes pour la GHOE. Etape 1 : un champ laser intense IR abaisse la barrière de
potentiel à travers laquelle un paquet d’ondes électronique (POE) peut passer
par effet tunnel. Etape 2 : le POE acquiert de l’énergie lors de son excursion
dans le continuum. Etape 3 : le POE peut se recombiner avec l’ion parent.
Cette recombinaison est radiative et donne lieu à l’émission harmonique.
durée suffisament longue, ce processus se répète à l’identique tous les demi-
cycles optiques avec une éjection du POE dans des directions opposées.Dans
ce cas, seules les harmoniques impaires de la fréquence fondamentale IR sont
générées.
Une version quantique de ce modèle, se plaçant dans l’approximation des
champs forts (SFA pour Strong Field Approximation), est proposée par Lewen-
stein et al. [99] en 1994. Une autre formulation de ce modèle quantique, expri-
mée en terme d’intégrale de chemins quantiques de Feynman, est proposée
par Salières et al. [148] en 2001. Cependant, la version SFA reste la plus uti-
lisée et nous en décrivons ici succintement les bases à partir de la thèse de
Y. Mairesse [112].
En considérant qu’un seul électron est actif pendant le processus de
GHOE, l’équation de Schrödinger pour un atome plongé dans un champ élec-




= (−∇2r /2+V0(x)+ E.x) ∣ψ(t)⟩ (1)
où V0(x) est le potentiel atomique, et E.x le potentiel d’interaction avec le
champ. Pour résoudre cette équation, on fait les approximations suivantes :
– seul l’état fondamental de la structure atomique est considéré. En par-
ticulier la pulsation du champ laser est suffisament faible pour ne pas
induire de transfert de population vers des états excités.
– l’électron libéré dans le continuum est insensible au potentiel coulom-
bien de l’ion. C’est le cas si le champ laser est suffisament intense.
– la déplétion du fondamental est négligée. Pour cela, l’éclairement pic de
l’impulsion de génération est pris suffisament inférieur à l’éclairement
de saturation du gaz, qui correspond à l’ionisation directe et complète
du milieu par le laser.
En conséquence, la gamme d’éclairement sur laquelle la GHOE est possible est
assez restreinte : pour être en régime tunnel, il faut que l’éclairement de gé-
nération soit suffisament grand pour que γ, le paramètre de Keldysh 2, soit
très petit devant 1, mais plus petit que l’éclairement de saturation du gaz
2. Le paramètre de Keldysh permet d’estimer l’efficacité d’ionisation par effet tunnel et est
défini comme le rapport entre le temps qu’un électron passerait à l’intérieur de la barrière tunnel
et la période du laser. γ =√ Ip2Up , où Up = I0e22ω2e0mc , est défini comme l’énergie cinétique moyenne
d’un électron oscillant dans un champ électrique d’éclairement I0 et de pulsation ω (charge -e et
masse au repos m).
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FIGURE 0.2: Figure empruntée de [112]. Parties réelles des instants d’ionisa-
tion et de recombinaison retrouvées par la résolution des équations de point
selle obtenues dans l’approximation SFA, pour les deux premières trajectoires
électroniques : la courte en traits pleins et la longue en pointillés. Les calculs
sont faits dans le cas de l’argon à un éclairement de 1,2×1014W.cm−2.
de génération. Dans la pratique, c’est la gamme de quelques 1013 W.cm−2 à
1014 W.cm−2 qui est acceptable.
L’expression du moment dipolaire x(t) = ⟨ψ(t)∣ x ∣ψ(t)⟩ qui découle de ces
approximations est [99] :
x(t) = −i∫ t
0
dti ∫ dp d∗p+A(t) eiS(p,ti ,t)E(ti)dp+A(ti) (2)
Cette expression peut se lire suivant le modèle en trois étapes :
– à l’instant d’ionisation ti, le champ électrique E induit une transition
dipolaire qui fait passer une partie du POE du fondamental à un état
du continuum de moment canonique p, soit une impulsion p +A(ti).
L’amplitude de transition associée est E(ti)dp+A(ti).
– dans le continuum, le POE acquiert une phase S(p,ti,t), égale à l’inté-
grale d’action sur la trajectoire considérée, en se propageant librement
sous l’action du champ laser.





– à l’instant de recombinaison tr, le POE a une impulsion égale à p +A(t).
La probabilité de recombinaison par transition dipolaire électrique est
donnée par dp+A(tr).
Le dipôle harmonique désigne l’ensemble des trajectoires possibles pour le
POE, c’est-à-dire une somme sur l’ensemble des temps d’ionisation et de mo-
ments canoniques p. A partir de cette expression, le spectre harmonique s’ob-
tient par transformée de Fourier :
x(ωq) = ∫ +∞−∞ x(t)eiωqtdt = ∫ +∞−∞ dt∫ t0 dti ∫ dp b(t,ti,p)eiϕq(t,ti ,p) (4)
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Figure 0.3. Phase du dipôle associé à H21
générée dans l’argon calculé dans le
modèle SFA à un seul cycle (rond vide), par
résolution des équations de point-selle en
prenant en compte les trajectoires courtes
et longues (noir), les trajectoires longues
toutes seules (magenta) et les trajectoires
courtes seulement (cyan). En dessous de
5×1013 W.cm−2, H21 est générée dans la
coupure du spectre harmonique.
où b est l’amplitude de chaque contribution et





Pour faciliter le calcul de cette intégrale, on peut se placer dans l’approxima-
tion de la phase stationnaire [148] : δ(S [p, ti, tr] +ωqtr) = 0. On obtient alors
les équations de point selle suivantes :
– [p+A(ti)]22 + Ip = 0, indique que le POE a initialement une énergie ciné-
tique négative. Ceci correspond à un instant d’ionisation ti complexe, ce
qui est un reliquat de l’ionisation tunnel.
– ∫ trti [p +A(t)] dt = 0, indique que les trajectoires électroniques sont fer-
mées.
– [p+A(tr)]22 + Ip = ωq, donne l’énergie du photon émis à la recombinaison.
La résolution de ce système d’équations permet de déterminer ti, p et tr.
En figure 0.2, on trace la partie réelle des instants d’ionisation et de recom-
binaison des deux premières trajectoires électroniques (la courte et la longue)
retrouvées par ce modèle. Sur cette figure, on voit en particulier que les trajec-
toires courtes et longues convergent vers des temps d’émission identiques aux
alentours de l’harmonique 29. L’embranchement du Y ainsi formé détermine
le passage du plateau vers la coupure. Expérimentalement, cela correspond
à une chute rapide de l’intensité avec l’ordre harmonique. La position de la
coupure prédite par la résolution des équations de point selle est la suivante :
Ecoupure = F ( IpUp ) Ip + 3,17Up, où F ( IpUp ) varie de 1,32 à 1,2 pour IpUp variant de
1 à 4.
Sur la figure 0.2, on voit que l’instant d’ionisation dépend très peu de
l’ordre harmonique. En revanche, l’instant de recombinaison varie linéaire-
ment avec l’ordre harmonique, dans la région spectrale qui correspond au
plateau harmonique. Par conséquent le retard de groupe de l’impulsion atto-
seconde ainsi créée, qui correspont au temps d’émission dans ce modèle, est
spectralement linéaire. C’est ce qui est appelé wobulation ou chirp (pour dérive
de fréquence en anglais) attoseconde. Le signe de ce chirp atto est opposé pour
les trajectoires courtes et les trajectoires longues.
Un équivalent femtoseconde de ce chirp atto est également prédit par ce
modèle. Pour un ordre harmonique donné, le temps d’émission dépend li-
néairement de l’éclairement de génération, en première approximation. On
peut associer un coefficient α à la variation linéaire de la phase avec l’éclaire-
ment de génération. Ce coefficient régit la divergence harmonique et la dérive
de fréquence femtoseconde des harmoniques. Dans le plateau, α est beaucoup
plus grand pour les trajctoires longues que pour les trajectoires courtes.
Trajectoires courtes, trajectoires longues
Comme cela est visible sur la figure 0.2, l’électron peut se recombiner avec
l’ion parent à différents instants après l’ionisation tout en ayant accumulé la
même quantité d’énergie cinétique par propagation dans le continuum. La
première possibilité de recombinaison est associé au temps d’excursion le plus
bref et à une trajectoire dite courte, par opposition à la trajectoire dite longue
qui correspond à la deuxième possibilité de recombinaison de l’électron. Plus
l’impulsion lumineuse est longue, plus il y a de possibilités de recombinai-
son. Cependant, la diffusion du paquet d’onde électronique est telle, que la
probabilité de recombinaison de l’électron devient négligeable au-delà de la
deuxième possibilité. Par conséquent, les trajectoires d’ordres 3 et plus élevés
sont généralement négligées dans l’étude de la GHOE.
Les temps d’excursion dans le continuum étant très différents, les dipôles
microscopiques associés aux trajectoires courtes et longues sont également
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Figure 0.4. Figure reproduite et colorée
de la référence [9]. En cyan, la zone
d’accord de phase des trajcetoires courtes.
En magenta, la zone d’accord de phase des
trajectoires longues. Les flèches
représentent le désaccord de phase.
très différents. C’est ce qu’illustre la figure 0.3 pour H21 générée dans l’ar-
gon. On peut remarquer la compatibilité entre les calculs SFA à un cycle la-
ser et ceux obtenus par résolution des équations de point-selle en prenant en
compte les trajectoires courtes et longues. Les oscillations de ces deux courbes
autour de la courbe associée aux trajectoires longues témoignent des interfé-
rences quantiques entre trajectoires courtes et longues.
Ces différences au niveau microscopique se répercutent au niveau macro-
scopique par l’intermédiaire de l’accord de phase nécessaire au processus de
génération. La figure 0.4, reproduite de la référence [9], montre les zones d’ac-
cord de phase des trajectoires courtes (cyan) et longues (magenta). L’accord
de phase des trajectoires longues se fait donc principalement sur le pour-
tour du foyer IR, dans des zones où l’intensité du champ laser IR de géné-
ration est plus faible. Ces résultats avaient déjà été obtenus par simulations
numériques [146]. Ils ont été largement développés par la suite, notamment
par Merdji et al. [126]. Macroscopiquement, les trajectoires longues se dis-
tinguent donc des trajectoires courtes par deux paramètres : elles sont plus
divergentes spatialement et plus larges spectralement. Ces deux effets sont
dus au coefficient de phase α = − ∂ϕ∂I qui est plus grand pour les trajectoires
longues que pour les trajectoires courtes. Spatiallement, la courbure de front
d’onde induite par ce terme détermine la divergence de l’émission alors que
la modulation temporelle de la phase au cours de l’impulsion détermine sa
largeur spectrale. Ces deux grandeurs sont donc différentes pour les trajec-
toires courtes et longues : les plus longues sont plus divergentes et plus larges
spectralement que les plus courtes. Ceci conduit à une séparation spatio spec-
trale des deux trajectoires en champ lointain, ce qui permet de les étudier sé-
parément l’une de l’autre. Cela se révéle très intéressant pour les études de
spectroscopie harmonique, comme nous le verrons au chapitre 2 notamment
dans le cas du dioxyde de carbone. La spectroscopie harmonique étendue aux
trajectoires longues permet en effet d’étudier un même phénomène à deux
instants différents lors d’une seule et même expérience.
Il convient de conclure ce paragraphe en rappelant que les trajectoires
courtes et longues ne sont plus discernables dans la coupure du spectre har-
monique. Les deux trajectoires fusionnent en adoptant des propriétés plus
proches de celles des trajectoires longues que celles des trajectoires courtes
(harmoniques plus divergentes et plus larges spectralement).
Spectroscopie hautement non-linéaire
Le modèle pour la GHOE décrit ci-dessus est à l’origine des expériences de
spectroscopie harmonique hautement non-linéaire. En effet, dans le schéma
d’auto-sonde proposé par Itatani et al. [71] et Lein [94], le POE sonde le mi-
lieu de génération lors de l’étape de recombinaison radiative. Dans le cas où
le milieu de génération est formé de molécules, l’émission harmonique en-
code donc de l’information sur la structure de la ou les orbitales moléculaires
impliquées dans le processus de GHOE et sur l’éventuelle dynamique ayant
lieu dans l’ion pendant l’étape d’excursion du POE. L’intensité [72, 123, 129],
la phase [20, 59, 157, 201] et la polarisation [98, 119, 202] de l’émission har-
monique sont donc des grandeurs caractéristiques du champ harmonique qui
nous renseignent sur les propriétés structurales et dynamiques de la molécule
sondée.
Ce type d’expérience offre une résolution spatiale de l’ordre de l’Ångstrom
(longueur d’onde du POE) et une résolution temporelle de l’ordre de la cen-
taine d’attosecondes pour les expériences présentées dans ce rapport. Les fi-
gures 0.5 et 0.6 représentent respectivement les orbitales HOMO (pour Highest
Occupied Molecular Orbital, c’est-à-dire Orbitale moléculaire la plus haute oc-
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Figure 0.5. Orbitales de valence de
l’azote impliquées dans la GHOE. Figures
réalisées à partir du logiciel en ligne
Orbimol©.
Figure 0.6. Orbitales de valence du
dioxyde de carbone impliquées dans la
GHOE. Figures réalisées à partir du logiciel
en ligne Orbimol©.
cupée) et HOMO-1 (orbitale moléculaire immédiatement inférieure en énergie
à la HOMO) de l’azote et les orbitales HOMO, HOMO-1 et HOMO-2 du di-
oxyde de carbone. Ces deux petites molécules linéaires seront les principaux
objets d’étude de ce rapport. Les orbitales représentées sur ces deux figures
sont celles qui sont en général impliquées dans la GHOE dans ces gaz. Les or-
bitales plus profondes ont des potentiels d’ionisation significativement plus
grands et des symétries pas plus favorables à l’ionisation que les orbitales
supérieures : l’ionisation tunnel associée est extrêmement faible et leur contri-
bution à la GHOE est négligeable.
En controlant la direction de recombinaison du POE avec l’axe internu-
cléaire de la molécule, il est possible de sonder la structure des orbitales mo-
léculaires dans différentes directions. Pour y parvenir, nous avons recours à
l’alignement moléculaire non-adiabatique [141].
Avant le début de cette thèse, les études de spectroscopie harmonique de
phase étaient limitées à une dimension. Tous les articles publiés avant cette
date sont des études de variation de la phase soit en fonction de l’ordre har-
monique [20, 59] soit en fonction d’un paramètre d’excitation [107, 157, 201],
le plus souvent la direction de recollision du POE avec l’axe de la molécule
sondée. Cette vision expérimentale restreinte a conduit à des polémiques et
à des interprétations théoriques incompatibles. Premier exemple : le cas du
dioxyde de carbone. Les mesures de phase spectrale par RABBIT présentées
par Boutu et al. [20] montrent un déphasage de 0,9 pi rad à H31 entre 0 et 90
degrés qui est attribué à un effet de la structure de la molécule, tandis que les
mesures de phase en fonction de l’angle d’alignement par interférométrie à
deux sources rapportées dans [157] montrent un déphasage de 0,6 pi rad à H23
entre 0 et 90 degrés et sont interprétées comme la marque de l’implication des
orbitales HOMO, HOMO-1 et HOMO-2 dans le processus de GHOE. Cepen-
dant dans les deux cas, une référence de phase arbitraire est présente. Dans
le cas des mesures de phase spectrale, la phase est supposée identique à 0 et
90 degrés pour H17. Dans le cas des mesures de phase en fonction de l’angle
d’alignement, la phase est arbitrairement fixée à zéro pour tous les ordres har-
moniques lorsque les molécules sont alignées zéro degré. Second exemple : le
cas du diazote. Dans ce cas, le désaccord est encore plus simple. Les mesures
de phase spectrale publiées par Haessler et al. [59] montrent des variations de
phase très nettes, tandis que les mesures de phase par interférométrie à deux
sources publiées par Lock et al. [107] ne montrent aucune variation de phase.
Dans ces deux exemples, l’interprétation théorique des résultats expéri-
mentaux est limitée par l’expérience elle-même. Comme nous le verrons au
chapitre 2, la spectroscopie harmonique de phase est très sensible aux condi-
tions expérimentales, en particulier à l’intensité de génération. Par consé-
quent, il est très important de réaliser les mesures de phase suivant les dif-
férentes dimensions de l’espace de phase dans les mêmes conditions expéri-
mentales. La première motivation de cette thèse était donc le développement
d’une spectroscopie harmonique multi-dimensionnelle permettant de réali-
ser par exemple des mesures RABBIT et des mesures par interférométrie à
deux sources dans les mêmes conditions expérimentales exactement, afin de
pouvoir affiner et unifier les résultats expérimentaux et mieux contraindre les
modéles théoriques décrivant la GHOE dans les molécules.
Alignement moléculaire non-adiabatique
Les molécules qui sortent du jet effusif de notre dispositif expérimental ont
une distribution angulaire isotrope. Elles sont distribuées avec une statistique
de Boltzmann sur un nombre de niveaux rotationnels d’énergie B0J(J+1) (où
B0 est la constante de rotation de la molécule considérée et J le niveau rota-
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FIGURE 0.7: Rendement de l’harmonique 21 (H21) générée par GHOE en utili-
sant une impulsion laser de longueur d’onde 800 nm (laser LUCA) en fonction
du retard entre les impulsions de pompe (alignement) et de sonde (GHOE). La
vanne Even-Lavie est utilisée (a) avec peu d’énergie dans le faisceau d’aligne-
ment et (b) avec plus d’énergie. Dans les deux cas, un lissage sur 5 points a été
effectué. Résultats expérimentaux obtenus en collaboration avec Y. Mairesse
et H. Ruf
tionnel) d’autant plus faible que la température du gaz est basse. Pour pri-
vilégier une direction de recombinaison du POE avec l’axe internucléaire, il
faut aligner les molécules. Nous avons choisi la technique d’alignement non-
adiabatique qui permet de travailler avec de hautes densités de gaz tout en
autorisant des expériences en champ nul (l’échantillon aligné n’est pas per-
turbé par le faisceau de pompe). En pratique, on focalise dans le gaz à aligner
une première impulsion laser courte (≃120 fs) et la plus énergétique possible,
dans la limite où elle n’ionise pas le milieu de génération. Cette impulsion de
pompe permet de peupler en phase les niveaux rotationnels de la molécule
par transitions Raman à deux photons. Les molécules étudiées ne possédant
pas de moment dipolaire permanent, il faut d’abord induire une polarisation
dans la molécule, avant d’utiliser cette polarisation induite pour aligner les
molécules. Ces transitions ont lieu uniquement entre des niveaux rotationnels
de même parité. Elles peuvent avoir lieu soit vers le haut (pour peupler un ni-




Ce phénomène est illustré en figure 0.7 qui présente deux traces d’aligne-
ment de l’azote sondé par le rendement de H21 obtenue par GHOE en utilisant
un laser à 800 nm. Au cours de cette thèse, nous avons utilisé deux types de
vanne : les vannes pulsées par un système piezo-électrique de type Attotech
et les vannes à solénoïde de type Even-Lavie. Les deux traces présentées en
figure 0.7 ont été réalisées en injectant le gaz dans la chambre de génération
au moyen d’une vanne de type Even-Lavie. Les échantillons de gaz ainsi ob-
tenus sont refroidis jusqu’à 5 à 10 k. La trace présentée en figure 0.7 (a) a été
obtenue en apportant peu d’énergie au milieu de génération. On voit que les
dynamiques sondées sont relativement lentes (≃1 ps). Au contraire, la trace
présentée en figure 0.7 (b) présente une trace d’alignement prise avec plus
d’énergie couplée dans la rotation des molécules. Des structures plus rapides
(≃300 fs) que dans la trace (a) apparaissent. Cela révèle que dans le premier
cas, nous avons peuplé peu de niveaux rotationnels, tandis que pour le se-
cond, un grand nombre d’états rotationnels ont été peuplés en phase 3.
Dans les expériences qui nous intéressent, on cherche à accéder à une dis-
tribution angulaire des molécules la plus piquée possible, ce qui requiert de
peupler en phase le plus possible d’états rotationnels. En principe, plus on
couple d’énergie dans la rotation des molécules, plus la distribution angulaire
des molécules est piquée. Il est donc potentiellement utile d’utiliser un dispo-
sitif d’alignement multi-impulsionnel [30], qui permet d’entretenir la rotation
des molécules, et même de rephaser encore plus de molécules en couplant à
nouveau de l’énergie dans la rotation des molécules après un nombre entier
de périodes de rotation.
Les résultats obtenus avec cette méthode sont présentés en figure 0.8 qui
montre le rendement de H41 du 2 µm (trace prise dans le laboratoire du profes-
seur DiMauro, Columbus (Ohio)) après 1, 2, 3 et 4 impulsions d’alignement.
On voit que le contraste d’alignement augmente avec le nombre d’impulsions
utilisées, c’est-à-dire avec la quantité d’énergie couplée dans la rotation des
molécules. On voit aussi que les dynamiques initiées sont de plus en plus ra-
pides, ce qui indique que de plus en plus de niveaux rotationnels sont peuplés.
Les distributions angulaires les plus piquées sont obtenues après une pé-
riode de rotation fondamentale T0,rot et après une demi-période pour ce qui




4 sont des retards qui donnent égale-
ment des distributions angulaires très fines dans le dioxyde de carbone. Cela
dépend de la symétrie de la molécule. Par la suite, deux types d’expériences
peuvent être menées :
– soit le retard pompe-sonde est varié et la polarisation des impulsions
de pompe et de sonde sont parallèles. Par conséquent la distribution
angulaire passe d’allongé à oblate.
– soit le retard pompe-sonde correspondant à un maximum d’alignement
est choisi et on varie l’angle entre les polarisations des impulsions de
pompe et de sonde. Dans ce cas, on conserve tout le long de l’expérience
3. Il est possible de déterminer combien exactement en effectuant la transformée de Fourier de
la trace d’alignement. Notons cependant ici que la détermination précise du degré d’alignement
dans nos expériences est délicate. En effet, le rendement harmonique dépend beaucoup de la ré-
ponse non-linéaire du milieu qu’on étudie. Par exemple au voisinage de 30 eV, l’azote présente
une résonance de forme qui augmente le contraste d’alignement de H21 de 800 nm par rapport
aux autres ordres harmoniques(voir chapitre 2). Par ailleurs, si l’orbitale dominante n’est pas la
même pour toutes les harmoniques générées [123] ou bien si des structures résonantes entrent
en jeu [160] ou bien encore, si on ne sonde pas la distribution angulaire dans la direction de po-
larisation de la pompe [117], les structures d’alignement peuvent être inversées. Par conséquent,
il serait préférable de déterminer le degré d’alignement des molécules, qui est un paramètre im-
portant pour expliquer les résultats expérimentaux, à l’aide d’une méthode indépendante, telle
que l’explosion coulombienne [186], l’ionisation au-dessus du seuil [104] ou encore en suivant
l’évolution de l’indice de réfraction du milieu.
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Figure 0.9. Distributions angulaires de
l’azote pour différentes valeurs de θal ,
angle d’alignement défini par les directions
de polarisation de l’impulsion sonde de
génération et de l’impulsion pompe
d’alignement. Données simulées pour une
température rotationnelle de 70 K, un
éclairement de pompe de 0,5 1014W.cm−2,
pour l’azote, et une impulsion de 120 fs.
Simulations réalisées avec le programme
d’alignement de S. Weber.
FIGURE 0.8: Alignement multi-impulsionnel dans l’azote. Le rendement de
H41 d’une impulsion laser de longueur d’onde 2 µm (HeTopas, Columbus) gé-
néré dans l’azote en fonction du retard entre la première pompe et la sonde. 4
pompes sont utilisées. Elles sont synchronisées de telle sorte que deux pompes
sont séparées d’une période rotationnelle de l’azote. Chaque impulsion de
pompe apporte de l’énergie au paquet d’onde rotationnel et contribue à aug-
menter le nombre d’états rotationnels peuplés en phase. Résultats expéri-
mentaux obtenus en collaboration avec S. Schoun, A. DiChiara, L. DiMauro et
P. Agostini.
la même distribution angulaire, qui est tournée par rapport à la direction
de la sonde.
La figure 0.9 représente la probabilité de trouver une molécule dont l’axe fait
un angle α (axe des abscisses) avec la direction de polarisation de l’impulsion
de sonde lorsque l’angle d’alignement entre les polarisations de pompe et de
sonde est θ (les différentes courbes) 4. Dans ce travail, nous aurons utilisé al-
ternativement les deux approches.
Interférences dynamiques et structurales
La spectroscopie moléculaire harmonique d’ordre élevé consiste donc à
mesurer expérimentalement l’intensité, la phase et l’état de polarisation des
harmoniques, en fonction de la distribution angulaire des molécules. Velotta
et al. [176] ont initié l’étude du rendement de la GHOE en fonction de l’ali-
gnement de l’azote, mais dans leur dispositif expérimental, l’alignement est
réalisé de façon adiabatique et le champ de pompe perturbe la GHOE. Les
premières mesures de rendement harmonique en fonction du retard pompe-
sonde utilisant l’alignement non-adiabatique ont été publiées par Itatani et al.
[71], Kanai et al. [74] et Vozzi et al. [180]. Des études de la phase harmo-
nique dans les molécules alignées ont ensuite été réalisées par Boutu et al. [20]
et Haessler et al. [59] pour ce qui est de la dépendance spectrale et par Zhou
et al. [201] et Smirnova et al. [157] pour la dépendance angulaire. Enfin les
4. Pour calculer numériquement les distributions angulaires lorsque les polarisations de
pompe et de sonde ne sont pas parallèles, il faut d’abord discrétiser l’espace d’arrivée (référentiel
de sonde), calculer les coordonnées correspondantes dans le référentiel de pompe et calculer la
probabilité de présence d’une molécule suivant les directions ainsi déterminées. On peut alors
sommer les probabilités dans le référentiel de sonde.
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Figure 0.10. Illustration du modèle à 2
centres de GHOE avec l’orbitale HOMO de
CO2.
études de polarimétrie dans les molécules alignées ont été initiées par Le-
vesque et al. [98], Zhou et al. [202] et Mairesse et al. [119].
Principalement deux modèles ont été développés pour interpréter les ré-
sultats obtenus. Le premier a été proposé par Lein et al. [97]. Il repose sur la
structure de la molécule étudiée qui est décrite comme un émetteur à deux
centres qui interfèrent entre eux. Pour un angle d’alignement θal donné, la
différence de phase accumulée par le POE pour franchir la distance entre les
deux centres distants l’un de l’autre de r, pour une harmonique d’énergie h¯ν,
est [20, 180] :
– ϕ = r cos(θal)kB + pi2 si le signe de la combinaison linéaire d’orbitales ato-
miques décrivant l’orbital moléculaire est négatif, où kB = h¯√2me(2pih¯ν−Ip)
est le vecteur d’onde de de Broglie de l’électron se recombinant avec
l’ion parent (voir la figure 0.10).
– ϕ = r cos(θal)kB si le signe de la combinaison linéaire d’orbitales atomiques
décrivant l’orbital moléculaire est positif.
Dans ce modèle une interférence destructive se produit lorsque ϕ = pi. On
parle alors d’interférences structurales. Dans ce cas, on s’attend à observer un
minimum spectral qui varie avec θal. Dans le modèle de Lein et al. [97], ce
minimum est indépendant de tous les autres paramètres (éclairement de gé-
nération, longueur d’onde,. . . ). Ce modèle est soutenu par un certain nombre
de résultats expérimentaux [20, 107, 180, 182, 201].
Le second modèle, proposé par Smirnova et al. [158], met en avant la pré-
sence de plusieurs orbitales de valence situées à proximité du seuil de pre-
mière ionisation. Dans les petites molécules étudiées, il peut y avoir jusqu’à
3 orbitales susceptibles de participer à la GHOE (voir les figures 0.5 et 0.6).
Le poids de ces différentes orbitales dans le spectre de GHOE dépend de leur
taux d’ionisation respectif lié à leur potentiel d’ionisation et leurs symétries,
mais aussi de l’amplitude du dipôle de recombinaison qui leur est associé.
Par ailleurs, le temps d’excursion associé à un ordre harmonique n’est pas le
même suivant l’orbitale qui est considérée (l’Ip du canal d’ionisation associé
est différent). Par conséquent, la différence de phase acquise durant l’excur-
sion dans le continuum due à la différence de potentiel d’ionisation associé
à chaque orbitale peut conduire à une différence de phase égale à pi. On ob-
serve alors un minimum spectral et on parle d’ interférence dynamique. Le mi-
nimum spectral associé dépend de l’éclairement et de la longueur d’onde de
génération (par l’intermédiaire du temps d’excursion dans le continuum) et de
l’angle d’alignement par l’intermédiaire de la phase des dipôles de recombi-
naison. Ce modèle est appuyé par un certain nombre de résultats expérimen-
taux [59, 73, 123, 157, 193], notamment les articles I et II, qui sont présentés à
la fin de ce rapport.
Récemment la modélisation de ces deux aspects de la GHOE dans les
molécules alignées a connu des avancées. La description de la structure des
orbitales a été améliorée en prenant la transposée complexe de dipôles de
photoionisation calculé en ondes de diffusion pour l’étape de recombinai-
son [15, 90, 143]. Des couplages entre canaux d’ionisation (ionisation à par-
tir d’une orbitale et recombinaison dans une autre) ont été proposé par Mai-
resse et al. [119]. D’autres phénomènes pouvant contribuer à la GHOE dans
les molécules alignées ont été mentionnés. Par exemple, la résonance de
forme [73, 143] ou le minimum de Cooper [15] dans l’azote. D’autres études
enfin ont montré que le régime d’interférences pouvait être différent suivant




Les deux modèles de GHOE dans les molécules alignées que nous venons
de présenter ne sont pas compatibles l’un avec l’autre : dans un cas le mini-
mum spectral ne varie ni avec l’éclairement de génération, ni avec la longueur
d’onde, alors que dans l’autre cas, ces deux paramètres ont un effet important
sur la position de ce minimum. Par ailleurs, si le modèle à deux centres semble
donner des résultats satisfaisant dans le dioxyde de carbone [182], ce n’est pas
du tout le cas pour l’azote.
Les mesures de rendement et de phase harmonique n’ont pas encore réussi
à imposer un modèle unifié. Cela est en partie dû au fait que les techniques
de mesure utilisées dans les différents laboratoires donnent accès à des gran-
deurs qui sont parfois difficiles à relier entre elles. Un exemple : les mesures
RABBIT [59] pour différents angles d’alignement donnent accès à la phase de
l’émission attoseconde à une constante près qui dépend de l’angle d’aligne-
ment. Les mesures par interférométrie à deux sources [107] ou par réseaux
transitoires d’alignement [143] donnent accès à la phase de l’émission harmo-
nique à une constante près qui dépend de l’ordre harmonique. Les références
sont donc différentes pour chaque type de mesure. Par ailleurs, chaque tech-
nique de mesure peut avoir des artefacts qu’il faut être capable d’identifier.
Pour comparer les différents résultats et unifier les mesures, il est donc né-
cessaire de pouvoir réaliser les différents types d’expérience dans les mêmes
conditions de génération. Par ailleurs, étant donné le nombre important
de paramètres (éclairement de génération, longueur d’onde, angle d’aligne-
ment,. . . ) qu’il faut étudier, il est important de disposer de techniques de me-
sure rapides et si possible de mesurer plusieurs grandeurs à la fois.
Au chapitre 1, nous exposons le principe de mesure de phase spectrale
par interférométrie quantique (technique RABBIT). Nous nous demanderons
comment accélérer ces mesures et s’il est possible de remplacer les N traces
RABBIT (pour N angles d’alignement moléculaire) par une seule trace. Par
ailleurs, nous ferons une parenthèse dans les études suivant le schéma d’auto-
sonde et nous explorerons un schéma d’interférométrie quantique inédit, gé-
néralisation du RABBIT.
Au chapitre 2, nous exposons la solution originale que nous avons déve-
loppée au cours de cette thèse pour augmenter la stabilité et la précision des
mesures de phase par interférométrie à deux sources. Nous nous demande-
rons comment les phases mesurées par cette technique sont reliées aux phases
microscopiques des dipôles harmoniques et nous répondrons à cette ques-
tion par des simulations numériques en utilisant les dipôles de gaz atomiques
pour lesquels il a été démontré que les dipôles SFA sont corrects. Nous expo-
serons des résultats expérimentaux validant notre approche. Puis nous nous
demanderons comment étendre ces mesures de phase des trajectoires courtes
aux trajectoires longues. Nous répondrons à cette question en proposant une
technique rudimentaire inspirée de l’analyse par ondelettes. Enfin, nous ver-
rons que le dispositif que nous avons proposé est suffisament précis pour per-
mettre de mesurer des variations de la phase harmonique en fonction de la
phase d’un paquet d’onde vibrationnel.
Au chapitre 3, nous verrons que le dispositif décrit au chapitre 2 permet
d’effectuer des mesures de phase par la technique RABBIT et par interféro-
métrie à deux sources dans des conditions expérimentales identiques. Nous
nous demanderons alors comment combiner les résultats obtenus et s’ils sont
compatibles entre eux. Pour répondre à ces questions, nous avons imaginé
deux possibilités, appelées CHASSEUR et MAMMOTH, la seconde reposant




Au chapitre 4, nous verrons qu’il est possible de combiner le dispositif
décrit au chapitre 2 avec un réseau d’alignement transitoire. Nous nous de-
manderons si les résultats obtenus par les deux techniques sont compatibles
entre eux. Nous verrons que cela n’est pas le cas. A partir de ce constat, nous
développerons une technique d’analyse combinant les deux types de mesure
qui donne accès simultanément à l’amplitude et la phase de l’émission atto,
mais aussi à un certain nombre d’information sur son état de polarisation, tout
cela avec un dispostif expérimental pouvant fonctionner avec un seul tir laser.
C’est la technique HIPSTER.
Enfin nous conclurons ce manuscrit en rappelant les principaux résultats
présentés et en évoquant des perspectives de continuation et de développe-




SPECTROSCOPIE HARMONIQUE DE PHASE
UNIDIMENSIONNELLE RÉSOLUE EN ÉNERGIE
1.1 Introduction
1.1.1 Techniques de mesure attoseconde
Dès 1996, Antoine et al. [3] affirment que la GHOE peut être utilisée pour
produire des trains d’impulsions attosecondes à condition que les harmo-
niques soient en phase (voir aussi [45]). A la même époque, Véniard et al.
[177] étudient numériquement les spectres de photoionisation atomique par
un peigne de fréquences issu de la GHOE en présence du champ laser IR de
génération. Ces spectres présentent des pics correspondant aux harmoniques
et des pics satellites entre les pics harmoniques qui résultent de la photoionisa-
tion à deux couleurs (un photon harmonique et un photon IR). Ils démontrent
que l’intensité des pics satellites est fortement modulée par la phase relative
entre le peigne de fréquences harmoniques et l’IR. Ces modulations sont à la
base de la technique RABBIT dont l’acronyme, qui signifie Reconstruction of
Attosecond Beating By Interferometry of two-photon Transitions, a été proposé par
Muller [132]. Elle a été mise en œuvre pour la première fois par Paul et al.
[135], puis largement étendue par Mairesse et al. [114]. Le RABBIT est une
technique de mesure de phase spectrale qui a apporté la preuve expérimen-
tale de la synthèse de trains d’impulsions attosecondes, tout comme les ex-
périences de corrélation IR-XUV, réalisées à l’aide d’une caméra attoseconde
à balayage de fente ou Attosecond Streaking Camera et publiées par Hentschel
et al. [62] la même année, ont apporté la preuve de la synthèse d’impulsions
attosecondes isolées. Ces résultats expérimentaux constituent l’acte de nais-
sance de la physique attoseconde.
D’autres techniques de mesure de phase spectrale dans la gamme XUV se
sont développées par la suite, chacune adaptée à des situations ou mesures
particulières. Pour mesurer la phase spectrale à l’intérieur d’une harmonique
et accéder à des dynamiques attosecondes et femtosecondes, Cormier et al.
[29] ont proposé le SPIDER harmonique. Il s’agit d’une transposition de l’IR
vers l’XUV du SPIDER [68], acronyme pour Spectral Phase Interferometry for
Direct Electric-field Reconstruction (Interférométrie de Phase Spectrale pour la
Reconstruction Directe d’un champ Electrique), qui requiert la production de
deux répliques du même train d’impulsions attosecondes, décalées à la fois
temporellement et spectralement. Pour mesurer des impulsions attosecondes
isolées maintenant, Quéré et al. [139] ont d’abord proposé la technique At-
tosecond Spectral Shearing interferometry, qui implique également deux ré-
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pliques de l’impulsion à caractériser, synchronisées cette fois avec un champ
IR intense. Elle permet de mesurer les phases sur l’ensemble du spectre har-
monique et donc d’accéder à des dynamiques attosecondes. Cette technique
n’a pas encore été démontrée expérimentalement, mais des tentatives sont en
cours. Pour caractériser aussi bien les impulsions attosecondes isolées que les
trains d’impulsions attosecondes, Mairesse et Quéré [113] ont proposé une
technique généralisant et unifiant le RABBIT et l’attosecond streaking, basée
sur un échantillonnage fin spectral et temporel de la cross-corrélation XUV-IR.
Elle est nommée FROG-CRAB, acronyme de Frequency-Resolved Optical Ga-
ting for Complete Reconstruction of Attosecond Bursts. Le formalisme et l’algo-
rithme qui l’accompagne, sont similaires au FROG développé par Trebino et
Kane [172] dans le visible. Le FROG-CRAB donne les phases et amplitudes
temporelles à la fois de l’IR et de l’XUV. Cette méthode qui nécessite une
grande résolution temporelle et spectrale, a été mise en œuvre expérimen-
talement par Sansone et al. [149] pour des impulsions attosecondes isolées et
par Kim et al. [78] pour des trains d’impulsions attosecondes 1. Elle est désor-
mais couramment utilisée [52, 77, 151, 194] pour caractériser les trains courts
d’impulsions (moins de 3 wagons). Pour les trains longs, la technique RABBIT
qui en est une déclinaison, lui est en général préférée, car beaucoup moins exi-
geante expérimentalement : l’amplitude du balayage temporel et la résolution
spectrale requises sont bien moindres, mais elle ne donne accès qu’à l’impul-
sion moyenne du train et non à l’ensemble du train.
1.1.2 Méthode RABBIT
Toutes les techniques citées précédemment reposent sur l’habillage par un
champ électrique IR d’un paquet d’ondes photoélectronique réplique du pa-
quet d’ondes photonique à caractériser. Dans ce rapport, nous présenterons
des expériences de GHOE menées avec des lasers de durées supérieures à
25 fs, pour lesquelles nous utiliserons la technique de caractérisation RABBIT.
Elle a été largement utilisée au cours de la dernière décennie dans ce type
de conditions expérimentales. Ainsi, elle a d’abord apporté la preuve expéri-
mentale de la justesse du modèle en 3 étapes pour la GHOE [28, 99] : suite à
la démonstration de la cohérence spectrale de la GHOE [135], Mairesse et al.
[114] ont mis en évidence l’existence d’une dérive de fréquence intrinsèque de
l’émission attoseconde (dénommée atto-chirp) et sa dépendance en fonction
de l’éclairement de génération. D’autres études ont montré que les résultats
obtenus par RABBIT reflétaient bien la dérive de fréquence harmonique in-
trinsèque à la GHOE [75] ou bien celle introduite par un filtre métallique [109].
Cela a conduit à la caractérisation de miroirs multi-couches conçus pour com-
penser la dérive de fréquence harmonique attoseconde [18, 131]. Une étude
récente de l’émission harmonique dans un plasma d’étain au voisinage d’une
résonance [60] a récemment permis de révéler des distortions de phase impor-
tantes par RABBIT.
La fiabilité de la technique RABBIT a été testée en comparant les résultats
obtenus par RABBIT avec ceux obtenus par d’autres méthodes. En particulier,
le RABBIT a été comparé avec l’autocorrélation [89] et avec la perturbation de
la GHOE in situ par un champ laser doublé peu intense [31]. La comparaison
avec l’auto-corrélation [89] présente des incompatibilités dans les zones où les
trajectoires longues sont présentes. Cependant, il est possible de trouver des
conditions expérimentales dans lesquelles ces trajectoires ne contribuent que
très faiblement à la GHOE. Par ailleurs, l’influence des trajectoires longues est
1. La version attoseconde de la caméra à balayage de fente, streaking camera en anglais, propo-
sée par Itatani et al. [70] est une forme préliminaire du FROG-CRAB qui n’a été formalisée qu’un
peu plus tard par Quéré et al. [140].
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Figure 1.1. Illustration de la technique de
mesure de phase spectrale RABBIT, qui
repose sur les interférences entre deux
chemins quantiques de photoionisation à
deux couleurs.
importante principalement dans les ailes spectrales et spatiales du faisceau
harmonique. Par conséquent, il est possible de les filtrer spatialement par l’in-
termédiaire d’un iris. La seconde comparaison, cette fois entre le RABBIT et la
perturbation locale de la GHOE in situ avec une impulsion à 2ω [31], a révélé
des déviations dues aux différences intrinsèques entre les techniques expéri-
mentales. Cela a permis de séparer la contribution de l’atome unique et celle
des effets de propagation du champ XUV dans le milieu de génération. En ef-
fet, la méthode in situ donne accès à des informations sur la GHOE à l’échelle
microscopique, tandis que le RABBIT mesure une réponse macroscopique. Au
chapitre 3, le RABBIT sera comparé à l’interférométrie à deux sources dans
le cadre de l’étude de la phase de l’émission attoseconde dans les molécules
d’azote alignées.
Plus récemment, une nouvelle direction pour l’utilisation du RABBIT a été
proposée. Il s’agit cette fois de photoionisation à deux couleurs d’un système
dans lequel plusieurs canaux d’ionisation sont actifs. Cela se produit pour les
gaz atomiques lorsque les photons XUV sont suffisament énergétiques pour
ioniser deux canaux à la fois [55, 82], plus fréquement dans les molécules pour
lesquelles plusieurs canaux d’ionisation sont souvent activables en quelques
eV [22, 58] ou encore les cibles solides [198, 199]. L’objectif n’est plus alors
de mesurer le délai de groupe d’un train d’impulsions attosecondes, mais
plutôt de séquencer l’arrivée dans le continuum des photoélectrons issus de
deux canaux d’ionisation différents, mais éjectés par des photons de même
énergie. Les informations collectées concernent donc la phase de photoioni-
sation à deux couleurs incluant en particulier une contribution du retard de
Wigner [32].
La technique RABBIT s’avère donc une méthode de choix pour l’étude à la
fois des propriétés harmoniques, et des propriétés moléculaires. Il a cependant
été montré [165] qu’elle requérait un soin particulier dans le choix de l’éclaire-
ment d’habillage, afin d’éviter d’introduire des erreurs systématiques très im-
portantes. Dans ce chapitre, en modélisant les expériences RABBIT dans l’ap-
proximation des champs forts, nous établirons un critère expérimental simple
permettant de vérifier que les conditions utilisées sont bien celles du régime
RABBIT, évitant ainsi ces erreurs systématiques. Ce critère et l’analyse RAB-
BIT qui l’amène, nous ont guidés pour les expériences décrites au chapitre 3.
Par ailleurs, sur la base de cette description, nous proposerons une technique,
appelée Speed RABBIT. Moyennant une calibration préalable de l’éclairement
du faisceau d’habillage, elle permet de recueillir les informations contenues
dans une trace RABBIT par un tir laser unique. Finalement, remarquant que
les conditions RABBIT ne sont qu’un cas particulier d’interférences électro-
niques mettant en jeu deux chemins quantiques, nous étudierons expérimen-
talement un protocole plus général. Il met en jeu des chemins à plus grand
nombre de photons (4 à 6) et permet de mesurer des phases relatives entre
chemins quantiques dans une molécule organique, le DABCO. Bien que nous
n’en proposions qu’une analyse préliminaire, ce protocole semble parfaite-
ment adapté à l’étude de molécules complexes et par exemple de leurs relaxa-
tions ou isomérisations résolues à l’échelle de quelques femtosecondes.
1.2 Mesure de phase par interférométrie quantique
Principe des mesures de phase spectrale par RABBIT
La technique RABBIT permet de mesurer le délai de groupe moyen
d’un train d’impulsions attosecondes, échantillonnée sur les pics satellites
du spectre de photoélectrons atomique. Elle repose sur la photoionisation à
deux couleurs (un photon IR et un photon XUV) d’un gaz atomique. La fi-
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gure 1.1 illustre son principe. Un gaz atomique n’ayant qu’un seul canal d’io-
nisation actif est choisi. Lorsqu’un peigne de fréquences harmoniques produit
par GHOE y est focalisé en l’absence de faisceau IR d’habillage, on observe un
spectre de photoélectrons présentant des pics harmoniques espacés régulière-
ment en énergie (en noir sur la figure 1.1). Deux pics harmoniques consécutifs
sont séparés en énergie de deux photons IR puisque seules les harmoniques
d’ordre impair sont générées pour des impulsions suffisament longues et un
milieu de génération centrosymétrique. Les photoélectrons sont collectés par
un champ magnétique, puis effectuent un vol dans une bouteille magnétique
jusqu’au détecteur constitué de galettes de microcanaux. Pendant leur vol, les
électrons sont dispersés temporellement. Les électrons les plus énergétiques
atteignent le détecteur en premier. L’énergie cinétique des photoélectrons Ec
est directement proportionnelle à l’énergie de photon :
Ec = 12 mev2 = h¯ν − Ip (1.1)
où me est la masse de l’électron au repos, v est la vitesse du photoélectron,
h¯ est la constante de Planck, ν est la fréquence du photon et Ip le potentiel
d’ionisation de l’unique canal d’ionisation actif. Par conséquent le spectre de
photoélectron est une copie électronique de la partie du spectre de photon au-
dessus de Ip, si on considère que le dipôle de la transition électronique lié-libre
n’introduit pas de distorsion ni en amplitude (section efficace d’absorption
constante), ni en phase.
Lorsque le faisceau d’habillage est synchronisé avec les harmoniques, des
pics satellites apparaissent entre les pics harmoniques dans le spectre de pho-
toélectrons. Ces pics sont représentés en gris sur la figure 1.1. A condition
que l’éclairement du faisceau d’habillage soit suffisament faible, deux che-
mins quantiques suffisent à expliquer l’apparition de ces pics satellites [165] :
pour peupler un pic satellite à l’énergie 2qh¯ω-Ip, un photoélectron d’énergie
(2q-1)h¯ω-Ip peut absorber un photon IR en présence du potentiel atomique.
Par ailleurs, un photoélectron d’énergie (2q+1)h¯ω-Ip peut émettre un photon
IR par émission stimulée, en présence du potentiel atomique. Cette façon de
présenter la photoionisation à deux couleurs permet de mettre en valeur l’in-
terférence entre les deux chemins quantiques conduisant à un même pic sa-
tellite. Comme cela a été démontré par Véniard et al. [177], l’intensité des pics
satellites est fortement modulée en fonction du retard entre les impulsions de
pompe (l’XUV) et de sonde (l’IR d’habillage). Avant d’entrer dans le détail des
équations décrivant le RABBIT, nous présentons maintenant les dispositifs ex-
périmentaux RABBIT utilisés avec le laser LUCA et le laser du groupe de L.
DiMauro à Columbus (Ohio).
Dispositifs expérimentaux
Depuis la publication des premières traces RABBIT de Paul et al. [135], de
nombreuses variantes du dispositif expérimental ont été développées [56, 105,
114]. Ces différents dispositifs ont cependant des éléments en commun : une
ligne à retard de précision attoseconde, un filtrage de l’IR de génération, un
élément optique de recombinaison de l’XUV avec le faisceau IR d’habillage et
un système de focalisation des impulsions de pompe (XUV) et de sonde (IR
d’habillage).
Le dispositif expérimental présenté en figure 1.2 (a) est celui décrit
par Mairesse et al. [114] et utilisé à de nombreuses reprises par la suite [20, 60]
et notamment dans les articles I et II. Le faisceau d’habillage est isolé du
faisceau de génération grâce à un interféromètre de Mach-Zehnder à miroirs
troués. La partie annulaire est utilisée pour la GHOE comme cela a été proposé
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par Peatross et al. [136]. L’utilisation d’un faisceau annulaire pour la GHOE
présente un intérêt majeur : les harmoniques émises sur l’axe optique sont
isolées spatialement du faisceau de génération en champ lointain. En effet,
les harmoniques étant moins divergentes que l’IR de génération, si le rayon
intérieur du faisceau annulaire est suffisament grand, les harmoniques sont
émises à l’intérieur du disque où l’intensité IR est nulle. Par conséquent un
iris placé en champ lointain permet de filtrer spatialement l’IR de génération
sans distordre la phase spectrale de l’émission harmonique comme le ferait un
filtre métallique. Par ailleurs, ce dispositif présente l’avantage d’être basé sur
un interféromètre compact n’impliquant que des faisceaux IR. Enfin, il permet
en principe de réaliser des mesures de phase harmonique par rapport à l’IR
de génération [38]. En effet, avec un dispositif copropageant, le balayage tem-
porel du faisceau d’habillage module l’éclairement total dans le milieu non
linéaire, et donc le rendement de GHOE. Au 1er ordre, cette modulation a lieu
à la fréquence ω, pulsation fondamentale de l’IR. Cette pulsation du rende-
ment harmonique constitue une référence de phase pour les oscillations des
pics satellites observées pendant une trace RABBIT.
Le spectromètre à temps de vol d’électrons est de type bouteille ma-
gnétique (TOF-MBES, acronyme pour l’anglais Time of Flight-Magnetic Bottle
Electron Spectrometer). Un électroaimant à pièces polaires trouées, impose un
champ magnétique initial d’environ 1 Tesla, à l’endroit de la photoionisation.
Une fois collectés, les électrons sont guidés dans un champ magnétique faible
sur une longueur d’1 m. Les gaz de détection utilisés sont l’argon et le néon,
pour lesquels un seul canal d’ionisation est actif pour les énergies de photon
considérées (moins de 50 eV). Les temps d’arrivée sont discrétisés avec un pas
d’une nanoseconde. Ce détecteur autorise in fine, pour les électrons lents, une
résolution de 100 meV.
Le dispositif présenté en figure 1.2 (b) est celui couplé au laser du groupe
attoseconde du professeur L. DiMauro à Columbus (Ohio). Un laser titane :sa-
phir délivrant des impulsions de 6 mJ au kiloHertz avec des durées de 50 fs à
800 nm est utilisé pour pomper un amplificateur paramétrique optique (OPA),
technique introduite par Baumgartner et Byer [12] et largement développée
dans le domaine femtoseconde par Baltuška et al. [10]. Le système utilisé
est un OPA de haute énergie He-TOPAs, commercialisé par la société Light
Conversion. La longueur d’onde du signal délivré par ce système varie entre
1,2 et 1,6 µm et celle du complémentaire (idler) varie entre 1,6 et 2,3 µm. Pour
toutes ces longueurs d’onde, l’énergie délivrée est suffisante pour générer des
harmoniques par GHOE et les caractériser par la technique RABBIT. La durée
d’impulsion mesurée est en général de 60 fs. Le dispositif RABBIT est différent
de celui utilisé sur le laser LUCA. Les faisceaux de génération et d’habillage
sont d’abord séparés par une lame séparatrice. L’IR de génération est ensuite
filtré après la GHOE par un filtre métallique fin (200 nm d’épaisseur). Il peut
s’agir d’un filtre en aluminium ou en indium suivant la gamme spectrale du
spectre harmonique que l’on souhaite caractériser. En effet, la GHOE avec des
longueurs d’onde dans le moyen IR permet d’étendre la coupure à des éner-
gies beaucoup plus hautes [138], avec en contre-partie une perte d’efficacité du
processus [167]. La coupure s’étend alors facilement au-delà du second seuil
d’ionisation du néon. Par conséquent, pour conserver un seul canal d’ionisa-
tion actif, il faut obligatoirement filtrer les harmoniques pour éviter d’avoir
plusieurs spectres de photoélectrons qui se superposent aux mêmes énergies.
Avec un filtre en aluminium (coupure haute à 72 eV), on élimine les ordres
harmoniques les plus élevés et on évite d’activer un second canal d’ionisa-
tion. Avec un filtre en indium, on élimine au contraire les ordres harmoniques
les plus bas et on laisse passer les plus hauts qui ouvrent simultanément deux
canaux d’ionisation. Cependant, étant donné que les ordres harmoniques les
19
1.2 Mesure de phase par interférométrie quantique
FIGURE 1.2: (a) Schéma du dispositif RABBIT mis en œuvre sur le laser LUCA.
En encart une trace RABBIT typique. (b) Schéma du dispositif RABBIT mis en
œuvre sur le laser utilisé à Columbus (Ohio) dans l’équipe de L. DiMauro. Le
signal et l’idler peuvent être utilisés pour la GHOE et la caractérisation par
RABBIT.
plus faibles ont été éliminés, les deux canaux activés ne se superposent pas.
Les photoélectrons associés au canal d’Ip le plus petit sont beaucoup plus ra-
pides que ceux associés au canal d’Ip le plus grand et les deux canaux sont
donc séparés en temps de vol.
L’IR d’habillage se propage parallèlement au faisceau de génération, sans
traverser le milieu non-linéaire. Sa recombinaison avec l’XUV se fait au moyen
d’un miroir troué. Leur synchronisation relative est controlée par une ligne à
retard de précision attoseconde, constituée de deux prismes positionnés tête-
bêche. L’un d’entre eux est monté sur une platine de translation de précision
attoseconde. La quantité de verre insérée dans le faisceau d’habillage contrôle
son retard par rapport à l’XUV. L’apex très fermé du prisme permet de dé-
multiplier l’effet de la platine de translation nanométrique et d’accroître la
résolution de la ligne à retard. Le second prisme sert à compenser la disper-
sion spatiale introduite par le premier. Une dernière différence par rapport au
dispositif expérimental RABBIT utilisé avec le laser LUCA concerne la zone
de collection des photoélectrons. Au lieu d’un électroaimant, le temps de vol
à électrons, qui mesure également 1 m de long, est équipé d’un aimant perma-
nent à tête conique, faisant régner un champ de 0,5 Tesla à son voisinage. Les
électrons sont collectés dans un tube de temps de vol placé face à cet aimant.
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1.3 Modélisation des interférences quantiques
Comme nous l’avons vu précédemment, la technique RABBIT repose sur
la mesure des modulations de l’intensité des pics satellites en fonction du re-
tard entre les impulsions de pompe, c’est-à-dire les harmoniques, et l’impul-
sion de sonde, à savoir l’impulsion IR d’habillage. Dans cette section, nous
allons modéliser ces oscillations dans les approximations de champ fort et
d’enveloppe lentement variable en reprenant en partie l’article III.
1.3.1 Équation de Schrödinger
Pour modéliser la photoionisation à deux couleurs d’une cible gazeuse de
potentiel d’ionisation Ip sur laquelle repose le RABBIT, il faut résoudre l’équa-
tion de Schrödinger tridimensionnelle suivante pour un atome hydrogénoïde :
i∂tΨ (r⃗) = [−12∇2 − 1r + r⃗.E⃗(t)]Ψ (r⃗) (1.2)
qui correspond au couplage entre un électron et un champ électromagnétique
classique E⃗(t) dans l’approximation dipolaire et en jauge longueur [81]. r⃗ est
le vecteur de coordonnées spatiales (x,y,z), ∇ est l’opérateur de dérivée cor-
respondant au système de coordonnées choisies, ∂t est l’opérateur de déri-
vée temporelle et Ψ est la fonction d’ondes électronique. Le champ électrique
E⃗ (t) inclut deux composantes : le champ harmonique de pompe E⃗xuv (t-τ)
et le champ IR d’habillage E⃗IR (t) = − ∂A⃗(t)∂ t = E0 (t) sin (ωt) e⃗, où E0 (t, z) est
l’enveloppe de l’impulsion de sonde de pulsation ω, de polarisation linéaire
e⃗ et de potentiel pondéromoteur associé A⃗ (t). τ est le retard variable entre la
pompe et la sonde
1.3.2 Approximation des champs forts
Cette équation est résolue dans l’approximation des champs forts [76],
c’est-à-dire que le potentiel Coulombien est négligé. Cette hypothèse est très
forte car l’intensité du champ IR d’habillage est très faible dans le cas des
expériences RABBIT. Cependant elle est justifiée dans le cas d’un continuum
plat par le fait que l’IR d’habillage n’induit que des transitions continuum-
continuum [121]. L’équation 1.2 peut alors être résolue en ondes planes en
décomposant la fonction d’onde électronique comme suit :
∣Ψ⟩ = ∣0⟩ exp (iIpt)+∫ d3p a (p,t) ∣p⟩ (1.3)
où ∣0⟩ désigne l’état fondamental de l’électron, à la distance énergétique Ip,
le potentiel d’ionisation, ∣p⟩ = exp (ip⃗.r⃗) est l’onde plane de moment ciné-
tique électronique p⃗. a(p⃗,τ) correspond à l’amplitude de probabilité d’émis-
sion d’un électron de moment cinétique p⃗, noté également p⃗ f pour moment ci-
nétique final, en présence d’un champ harmonique E⃗xuv(t − τ) et d’un champ
d’habillage E⃗IR(t) = − ∂A⃗(t)∂ t . A partir de maintenant, pour écrire les équations,
on utilise le système international à la place du système des unités atomiques.
Dans l’approximation des champs forts, son expression est donnée par [140] :
a(p⃗ f ,τ) = −i∫ ∞−∞ dt d⃗ (p⃗ f + eA⃗ (t)) ⋅ E⃗xuv(t − τ)ei/h¯(Ip+ p
2
f
2m )teiφIR(p⃗ f ,t). (1.4)
d⃗ (p⃗) est le moment dipolaire de transition entre l’état fondamental et l’état
final du continuum de moment p⃗ et
φIR (p⃗ f ,t) = − 12 mh¯ ∫ ∞t dt′ (2ep⃗ f ⋅ A⃗(t′)+ e2 A⃗(t′)2) . (1.5)
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1.3.3 Approximation d’enveloppe lentement variable
L’interprétation classique de cette expression analytique découpe la photoio-
nisation à deux couleurs en deux étapes :
– le champ harmonique XUV libère un photoélectron dans le continuum
de la cible gazeuse à l’instant t,
– le photoélectron oscille dans le champ IR d’habillage entre t et +∞, pé-
riode pendant laquelle il accumule une phase due à l’action [140] :




⎞⎠ t+ h¯ × φIR(p⃗ f , t). (1.6)
1.3.3 Approximation d’enveloppe lentement variable
L’approximation d’enveloppe lentement variable consiste à considérer que
les variations temporelles de l’enveloppe du champ IR de sonde sont négligea-
bles à l’échelle du cycle optique ∂E0∂t ≪ E0 ω. Le potentiel vecteur peut alors
s’écrire :
A⃗ (t) ≃ E0 (t)
ω
cos (ωt) e⃗. (1.7)
et l’expression analytique de φIR(p⃗ f ,t) peut se simplifier en :
φIR(p⃗ f ,t) ≃ emh¯(p⃗ f ⋅ e⃗)E0 (t)ω2 sin(ωt)−
1
h¯ ∫ ∞t dt’Up (t’)+ 12h¯ωUp (t) sin(2ωt). (1.8)
Les détails de ce calcul sont donnés dans l’article III. Up est le potentiel pondé-
romoteur de l’électron plongé dans le champ IR d’habillage : Up(t) = e2E0(t)24mω2 ,
défini comme l’énergie cinétique moyenne d’un électron de charge -e et de
masse au repos m, oscillant dans un champ électrique d’enveloppe E0(t) et de
pulsation ω.
1.3.4 Développement de Fourier-Bessel
L’expression analytique de a(p⃗ f ,τ) peut être développée suivant diffé-
rentes méthodes. On peut par exemple calculer l’intégrale de l’équation 1.4
dans l’approximation semi-classique de la phase stationnaire [81]. Ce n’est
pas le choix retenu ici où un développement de Fourier-Bessel est préféré. En
introduisant les fonctions de Bessel généralisées J(p,q)n (u,v), le développement
de Fourier-Bessel permet d’écrire [83] :
eu sin(pt)+v sin(qt) = ∞∑
n=−∞ J(p,q)n (u,v) ei nt. (1.9)
En utilisant le système de paramètres suivant :⎧⎪⎪⎪⎪⎪⎪⎪⎨⎪⎪⎪⎪⎪⎪⎪⎩
p = 1
q = 2
u (t,p⃗ f ) = em h¯ E0(t)ω2 (p⃗ f ⋅ e⃗) = 2√2√Up(t)h¯ω √ Eh¯ω
v (t) = 12h¯ωUp (t)
(1.10)
où E = p2f2 m est l’énergie cinétique finale du photoélectron. La seconde expres-
sion de u est obtenue en considérant que l’électron est émis à une vitesse ini-
tiale dans la direction du champ d’habillage. Il apparait clairement que l’équa-
tion 1.4 peut être calculée en remplaçant eiφIR(p⃗ f ,t) par son développement de
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Figure 1.3. Carte représentant la fonction
J1,20 (u, v)
Figure 1.4. Carte représentant la fonction
J1,21 (u, v)
où les coefficients an sont définis par :
an(√2mE,τ) ≃ −i∫ ∞−∞ dt J(1,2)n (u(t,√2mE),v(t))×
d⃗(√2mE) ⋅ E⃗xuv(t− τ)ei[ (Ip+E)h¯ t+φp(t)+nωt] (1.12)
expression dans laquelle la phase pondéromotrice φp(t) a été introduite :
φp(t) = − 1h¯ ∫ ∞t dt’ Up(t’), (1.13)
.
E⃗xuv(t− τ) est un peigne de fréquences harmoniques impaires, toutes po-
larisées linéairement suivant une direction commune. En négligeant leurs en-
veloppes spectrales (et donc leurs durées femtosecondes), on l’écrit :
Exuv(t) =∑
q
A2q+1 ei[(2q+1)ωt+Ψ2q+1] e⃗. (1.14)
En linéarisant la phase pondéromotrice φp(t + τ) ≃ φ0p(τ) + Up(τ)/h¯ × t
et en utilisant l’expression 1.14, l’équation 1.12 devient alors une transfor-
mée de Fourier usuelle du temps. On obtient, en considérant que u et v sont
constants :
an(√2mE,τ) = d⃗(√2 mE) ⋅ e⃗ ×∑
q
bn,q(u,v,τ)δ ((2q+1+ n)h¯ω + Ip +E+Up(τ))
(1.15)
où
bn,q(u,v,τ) = −i J(1,2)n (u,v)A2q+1e−i[(2q+1)ωτ+Ψ2q+1+φ0p(τ)]. (1.16)
Cette équation indique que le spectre de photoélectrons est décalé d’une quan-
tité égale à l’énergie pondéromotrice par rapport à un spectre de photoionisa-
tion sans IR d’habillage. On considèrera par la suite une énergie pondéromo-
trice indépendante du retard pompe sonde et on l’intégrera à Ip.
1.3.5 Densité de probabilité de photoionisation à deux couleurs
Le spectre de photoélectrons est donné par la densité de probabilité de
photoionisation à deux couleurs, à partir de la somme 1.15 normalisée :
P(E,τ)∣d⃗(√2 mE) ⋅ e⃗∣2 = a (
√
2mE,τ) ⋅ a (√2mE,τ)∗∣d⃗(√2 mE) ⋅ e⃗∣2= ∑
n,m,q,r
bn,q(u,v,τ)δ ((2q+1+n)h¯ω + Ip +E)×
b∗m,r(u,v,τ)δ ((2r+1+m)h¯ω + Ip +E) . (1.17)
En raison de la parité des harmoniques, seuls les termes en
bn,q(u,v,τ)b∗n,q(u,v,τ) et ceux en bn,q(u,v,τ)b∗n+2l,q−l(u,v,τ) contribuent àP(E,τ). En effet pour les autres couples (n,m), les distributions de Dirac
fonction de l’énergie de photoélectron ont un produit nul.
Comme nous le verrons au paragraphe suivant, dans le modèle d’approxi-
mation du champ fort, cette densité de probabilité présente des termes in-
dépendants du retard pompe-sonde τ et d’autres termes oscillants à des fré-
quences paires, multiples entiers de 2ω. La valeur de u (t,p⃗ f ) gouverne l’am-
plitude de ces oscillations. Un critère généralement admis et cité par Maquet
et Taïeb [121], donne J2n(u) négligeable dès que ∣u∣ ≥n. Dans le régime RABBIT
seules les oscillations à 2ω sont recherchées, les oscillations d’ordre supérieur
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Figure 1.5. Représentation des trois
premières fonctions de Bessel : J0 en noir, J1
en rouge et J2 en bleu.
devant pouvoir être négligées, pour que l’analyse reste simple. Il faudra donc∣u∣ ≪ 1. La valeur de ∣u∣ qui dépend notamment de Up, est difficile à évaluer
expérimentalement. La seule détermination de l’éclairement du faisceau d’ha-
billage requiert des mesures de profil, durée et énergie, dans la zone active du
spectromètre à électrons. Pour s’affranchir de cette difficulté et trouver un cri-
tère expérimental simple indiquant que le régime est bien de type RABBIT,
nous écrirons au paragraphe suivant, l’expression analytique brute de la den-
sité de probabilité de photoionisation pour un pic harmonique, puis pour un
pic satellite. La comparaison des amplitudes d’oscillations à 2ω et 4ω nous
donnera le critère recherché.
Expressions analytiques complètes
Pour un pic harmonique d’énergie E=(2q+1)h¯ω-Ip, la densité de probabi-
lité d’ionisation est donnée par (équations 1.16 et 1.17) :
P(2q + 1,τ)∣d⃗(√2m((2q + 1)h¯ω − Ip)) ⋅ e⃗∣2 =∑i J(1,2)2i (u,v)2 ∣A2q+1+2i∣2+
2×∑
i>0∑j [J(1,2)2j (u,v)J(1,2)2j−2i(u,v) ∣A2q+1+2j∣∣A2q+1+2j−2i∣×
cos (2iωτ −Ψ2q+1+2j +Ψ2q+1+2j−2i)] . (1.18)
L’expression 1.18 montre que toutes les harmoniques du spectre peuvent
contribuer à l’intensité de chaque pic harmonique aussi bien à travers la com-
posante continue, décrite par la somme simple, que pour les oscillations avec
le retard τ, décrites par la somme double. Si l’éclairement d’habillage est suffi-
sament intense, les pics harmoniques peuvent osciller à toutes les pulsations
multiple entier de 2ω.
Pour un pic satellite d’énergie E=2qh¯ω-Ip, la densité de probabilité d’ioni-
sation est donnée par :
P(2q,τ)∣d⃗(√2m(2qh¯ω − Ip)) ⋅ e⃗∣2 =∑i J(1,2)2i+1 (u,v)2 ∣A2q+1+2i∣2+
2×∑
i>0∑j [J(1,2)2j+2i+1(u,v)J(1,2)2j−2i+1(u,v)∣A2q+1+2j+2i∣∣A2q+1+2j−2i∣×
cos (4iωτ −Ψ2q+1+2j+2i +Ψ2q+1+2j−2i)]+
2×∑
i≥0∑j [J(1,2)2j+2i+1(u,v)J(1,2)2j−2i−1(u,v)∣A2q+1+2j+2i∣∣A2q−1+2j−2i∣×
cos ((4i+ 2)ωτ −Ψ2q+1+2j+2i +Ψ2q−1+2j−2i)] . (1.19)
Là encore, toutes les harmoniques du spectre sont potentiellement impliquées
dans l’expression de chaque pic satellite. La somme simple de l’équation 1.19
rassemble les contributions à la composante continue des pics satellites. La
première somme double donne les contributions aux oscillations des pics satel-
lites aux pulsations mutiple entier pair de 2ω, tandis que la seconde somme
double concerne les pulsations multiple entier impair de 2ω.
Critères pour le régime RABBIT
A partir de la phase des oscillations à 2ω des pics satellites en fonction
du retard pompe-sonde, la technique RABBIT permet de mesurer la phase
d’un spectre de GHOE, moyennée sur les wagons du train d’impulsions at-
tosecondes associé à ce spectre. Pour s’en convaincre, considérons le terme
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Figure 1.6. La courbe rouge représente le
rapport 2J0J4+J2J−22J0J2 et la courbe noire le
rapport 2J3J1 . En régime RABBIT, ces deux
rapports sont petits devant 1.
obtenu pour i=0 dans la seconde somme double de l’équation 1.19. Ce terme re-
groupe toutes les contributions possibles aux oscillations à 2ω du pic satellite
d’énergie 2qh¯ω-Ip.
Parmi ces contributions, le terme dominant lorsque ∣u∣ ≪ 1, est obtenu
pour j=0. La phase des oscillations à 2ω des pics satellites associée à ce
couple d’indices (i=0,j=0), est la différence de phase entre deux harmoniques
successives. Pour que seul ce terme contribue aux oscillations à 2ω et qu’on
soit ainsi certain de mesurer la différence de phase entre deux ordres har-
moniques successifs en analysant l’oscillation à 2ω des pics satellites, il faut
s’assurer expérimentalement que les termes obtenus pour ∣j∣ ≥ 1 sont négli-
geables devant celui obtenu pour j=0. Par exemple, le terme associé au couple
d’indices (i=0,j=1) doit être négligeable. Son amplitude est de l’ordre de J3J1.
Dans la première somme double de l’équation 1.19, on retrouve des oscillations
du même ordre de grandeur pour les termes associés aux couples d’indices
(i=1,j=0) et (i=1,j=-1). Il s’agit du terme dominant les oscillations à 4ω des pics
satellites, lorsque ∣u∣ ≪ 1. On voit ainsi apparaître un critère expérimental per-
mettant de s’assurer qu’on est bien en régime RABBIT : si les oscillations à 4ω
des pics satellites ne sont pas observées, on est sûrement en régime RABBIT
avec ∣u∣ ≪ 1. Plus précisément, pour des électrons d’énergie cinétique finale
E, suffisament grande devant le potentiel pondéromoteur, les oscillations
à 2 ω des pics satellites, données par l’équation 1.19, sont dominées par le
terme d’amplitude 2J1J−1 ∣A2q+1∣∣A2q-1∣ et les oscillations à 4 ω par le terme
d’amplitude 2J3J−1 ∣A2q+3A2q−1ei(Ψ2q+3−Ψ2q−1) +A2q+1A2q-3ei(Ψ2q+1−Ψ2q−3)∣.
De la même façon, les oscillations à 2 ω des pics harmo-
niques, données par l’équation 1.18, sont dominées par le terme
d’amplitude 2J0J2 A2q+1 ∣A2q+3ei(Ψ2q+3−Ψ2q+1) +A2q−1ei(Ψ2q+1−Ψ2q-1)∣
et les oscillations à 4ω par le module de la somme des
termes 2J0J4 A2q+1 [A2q+5ei(Ψ2q+5−Ψ2q+1) +A2q−3ei(Ψ2q-3−Ψ2q+1)] et
2J2J−2 A2q-1A2q+3ei(Ψ2q+3−Ψ2q−1). Par conséquent, un critère expérimental
permettant de s’assurer que la phase des oscillations à 2ω est bien associée
avec le temps de groupe des harmoniques, est de s’assurer que les pics
satellites et harmoniques n’oscillent pas à 4ω. En encadrant les intensités har-
moniques, ce critère expérimental se traduit finalement par 2J0J4+J2J−2 ≪2J0J2
pour les pics harmoniques et par 2J3 ≪J1 pour les pics satellites.
La figure 1.6 montre les ratios 2J0J4+J2J−22J0J2 et 2J3J1 délimitant les zones de va-
lidité du critère RABBIT, déterminées respectivement à partir des oscillations
des pics harmoniques et des pics satellites. Pour u (t,z,p⃗ f ) ≤ 0,42 pi, le critère
sur les pics satellites est légèrement plus fort. Au-dessus de cette valeur, c’est
le critère sur les pics harmoniques qui devient plus fort.
Dans les conditions expérimentales du RABBIT, l’éclairement d’habillage
est typiquement de 1011W.cm−2 à 800 nm. L’énergie pondéromotrice associée
vaut alors Up =6 meV, soit en unité de photon 2v = 4.10−3 ≪ 1. Par ailleurs
pour les photoélectrons considérés, par exemple d’énergie finale E f =10 eV,
u≃ 0,4 pour le même éclairement d’habillage, ce qui est faible par rapport
aux variations des fonctions de Bessel J1,20 (u, v) et J
1,2
1 (u, v) représentées en fi-
gures 1.3 et 1.4. A titre indicatif, pour un spectre de photoélectrons couvrant
les ordres H15 à H31 du 800 nm, si Up=6 meV, alors quelque soit le pic du




Spectre de photoélectrons en régime RABBIT
En régime RABBIT et en assimilant la probabilité de photoionisation à l’in-
tensité du spectre de photoélectrons, l’équation 1.18 devient donc :
Iharm.(2q + 1,τ) = ∣d⃗(√2m((2q + 1)h¯ω − Ip)) ⋅ e⃗xuv∣2 [∣J(1,2)0 (u,v)∣2 × ∣A2q+1∣2 +
2 ∣J(1,2)0 (u,v)∣ ∣J(1,2)−2 (u,v)∣ ∣A2q+1∣ ∣A2q−1∣ cos (2ωτ −Ψ2q+1 +Ψ2q−1)+
2 ∣J(1,2)0 (u,v)∣ ∣J(1,2)2 (u,v)∣ ∣A2q+1∣ ∣A2q+3∣ cos (2ωτ −Ψ2q+3 +Ψ2q+1)] (1.20)
où ne sont pris en compte que les termes dominants des composantes conti-
nues et oscillant à 2ω. La même restriction appliquée à l’équation 1.19 donne
pour les pics satellites :
Isat.(2q,τ) = ∣d⃗(√2m(2qh¯ω − Ip)) ⋅ e⃗∣2 ∣J(1,2)1 (u,v)∣2 ×(∣A2q+1∣2 + ∣A2q−1∣2 − 2 ∣A2q+1∣ ∣A2q−1∣× cos (2ωτ −Ψ2q+1 +Ψ2q−1)) . (1.21)
La quantité d’intérêt dans une trace RABBIT est la différence de phase Ψ2q+1 −
Ψ2q−1, qui est le développement à l’ordre 1 en énergie, du temps de groupe
de l’émission XUV évalué en 2qh¯ω. Ce temps de groupe correspond au temps








L’équation 1.21 indique que les pics satellites sont peuplés par déplétion des
pics harmoniques, tandis que l’équation 1.20 révèle que les pics harmoniques
s’échangent des photons IR deux par deux. Par conséquent, les oscillations à
2ω d’un pic satellite sont presque en opposition de phase avec celles des deux
pics harmoniques qui l’encadrent.
Il est important de noter que le modèle décrit ici ne permet pas d’accéder
à l’expression analytique de la phase accumulée par l’électron pendant le pro-
cessus de photoionisation due au potentiel coulombien du gaz ionisé. En effet,
dans l’approximation des champs forts, toute influence de ce potentiel a été
négligée. Pour la technique RABBIT, cette phase n’a en général que très peu
d’influence dans la gamme spectrale explorée par les harmoniques d’un laser
titane :saphir car elle ne varie que très peu avec l’énergie pour les gaz nobles
dans la gamme de 20 à 100 eV. Cependant, dans certains systèmes et au voi-
sinage d’une résonance, cette phase peut connaître des distortions. C’est par
exemple le cas dans l’hélium, comme cela a été mesuré par RABBIT par Chirla
[26]. Dans certains cas, il est possible d’étudier ces distortions en comparant
les oscillations des pics satellites issus de deux canaux d’ionisation différents,
mais correspondant aux mêmes photons XUV. C’est l’objet d’étude du RAB-
BIT moléculaire [22, 58] qui permet de mesurer des retards à l’ionisation ou
temps de Wigner [55, 82, 152, 166].
1.4 RABITT mono-coup
Les expériences décrites dans les articles I et II, ainsi qu’au chapitre 3, re-
posent sur des balayages de τ pour acquérir des traces RABBIT et détermi-
ner la phase relative des harmoniques successives. Ces balayages sont labo-
rieux quand de multiples paramètres doivent être explorés (par exemple l’ali-
gnement moléculaire et l’intensité de génération). Nous nous sommes donc
demandé s’il serait possible d’utiliser l’équation 1.21 sans balayage. Comme
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nous le verrons, cette démarche c’est avérée infructueuse pour l’instant, mais,
moyennant des calibrations plus fines des appareils de mesure, pourrait être
une méthode de choix à l’avenir.
1.4.1 Principe de la méthode
Les équations 1.20 et 1.21 font apparaître une relation linéaire entre le
vecteur Iel. rassemblant les grandeurs liées aux photoélectrons que sont
Iharm.(2q + 1,τ) et Isat.(2q,τ) et le vecteur Iph. rassemblant celles liées aux pho-
tons telles que ∣A2q+1∣2 et ∣A2q+1∣ ∣A2q−1∣× cos (2ωτ −Ψ2q+1 +Ψ2q−1). Il est donc
possible d’écrire une relation matricielle liant l’original optique et sa copie
électronique Iel. = M ⋅ Iph.. Pour un spectre optique présentant N ordres har-
moniques au-dessus du seuil d’ionisation du gaz photoionisé, le vecteur Iel.
comporte 2 N éléments, lorsque le premier pic du spectre de photoélectrons
est un pic satellite et 2 N-1 éléments, lorsqu’il s’agit d’un pic harmonique 2.
Par la suite, le cas étudié correspond à un premier pic harmonique.
Les vecteurs Iel. et Iph. comportent donc chacun 2 N-1 éléments. M est une
matrice carrée de dimensions (2 N − 1)× (2 N − 1). A partir des équations 1.20
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où I2q+1 est l’intensité du pic harmonique de photoélectrons d’énergie finale
(2q+1+2q0)h¯ω-Ip. ⎧⎪⎪⎪⎪⎪⎨⎪⎪⎪⎪⎪⎩
αq = 2 J(1,2)0 (u,0) J(1,2)2 (u,0) ≃ u28 ,
βq = J(1,2)0 (u,0)2 ≃ 1− u24 , avec
u = √8Up((2q+1+2q0)h¯ω−Ip)h¯ω .
(1.24)
I2q est l’intensité du pic satellite de photoélectrons d’énergie finale
(2q+2q0)h¯ω-Ip. ⎧⎪⎪⎨⎪⎪⎩ γq = J
(1,2)
1 (u,0)2 ≃ u2 , avec
u = √8Up((2q+2q0)h¯ω−Ip)h¯ω . (1.25)
Enfin, φ2q = 2ωτ −Ψ2q+1 +Ψ2q−1. Les arguments de d⃗ ont été omis.
La matrice M est tridiagonale et inversible. Pour chaque valeur du retard
pompe-sonde, l’équation 1.23 permet donc de retrouver le spectre de pho-
ton ∣A2q+1∣2 ainsi que le délai de groupe moyen du train d’impulsions attose-
2. En théorie, la déplétion du Nième pic harmonique, correspondant aux photoélectrons les
plus rapides, doit donner naissance à un pic satellite de photoélectrons encore plus rapides qui
n’oscillent pas avec le retard pompe-sonde. Expérimentalement, l’existence d’un tel pic est diffi-
cile à observer en raison de la faiblesse du signal dans cette zone du spectre. Par conséquent, ce
pic satellite n’est pas pris en compte dans la suite de ce chapitre. Par ailleurs,la modélisation du
premier pic est différente du modèle présenté ici dans le cas où il s’agt d’un pic satellite puisque







. A condition de connaître la valeur expérimentale de l’éner-
gie pondéromotrice, il est alors possible de connaître l’amplitude et le délai de
groupe moyen avec un seul tir laser, c’est-à-dire avec un seul spectre de pho-
toélectrons. Ceci constitue un avantage certain pour accélérer les mesures de
phase par la technique RABBIT lorsqu’un paramètre d’excitation (éclairement
de génération, distribution angulaire des molécules,...) doit être varié. Ainsi
avec le RABBIT mono-coup, une trace RABBIT classique permet tout d’abord
de déterminer les valeurs des fonctions de Bessel dans les conditions expéri-
mentales. Une seconde trace effectuée pour un délai pompe-sonde fixe, mais
pour laquelle le paramètre d’excitation est cette fois variée, permet d’acquérir
en un balayage les informations nécessitant auparant M traces RABBIT clas-
siques.
1.4.2 Protocole
La première étape consiste à déterminer la valeur de l’énergie pondéro-
motrice utilisée expérimentalement qui intervient dans l’argument de toutes
les fonctions de Bessel généralisées impliquées dans l’expression analytique
des pics de photoélectrons. Pour se faire, deux grandeurs sont introduites.
D’une part, Iharm.0 (2q + 1) qui est la composante continue de Iharm.(2q + 1,τ)
(équation 1.20). D’autre part, Isat.1 (2q) qui est la composante oscillant à 2ω de
Isat.(2q,τ) (équation 1.21). Ces deux grandeurs sont normalisées par la section
efficace de photoionisation, ce qui permet d’écrire :
Iharm.0 (2q + 1) = J0 ⎛⎜⎝
√
8Up ((2q + 1+ 2q0)h¯ω − Ip)
h¯ω
⎞⎟⎠
2 × ∣A2q+1∣2 (1.26)
et
Isat.1 (2q) = 2J1 ⎛⎜⎝
√
8Up ((2q + 2q0)h¯ω − Ip)
h¯ω
⎞⎟⎠
2 × ∣A2q+1∣ ∣A2q−1∣ . (1.27)
A partir de ces deux termes, il est possible d’établir une relation n’impli-
quant que l’énergie pondéromotrice Up et des grandeurs expérimentales :
Isat.1 (2q + 2)
Isat.1 (2q) =
J1 (√8Up ((2q + 2+ 2q0)− Iph¯ω))2
J1 (√8Up ((2q + 2q0)− Iph¯ω))2
×
J0 (√8Up ((2q − 1+ 2q0)− Iph¯ω))
J0 (√8Up ((2q + 3+ 2q0)− Iph¯ω))
¿ÁÁÁÀ Iharm.0 (2q + 3)
Iharm.0 (2q − 1) (1.28)
Cette formule permet de déterminer la valeur expérimentale de
























. On détermine ainsi
une valeur de Up qui sert au calcul de la matrice M et de son inverse. Avec
l’inverse de M, il est possible d’associer une vitesse de groupe à n’importe
quel spectre de photoélectrons, sans avoir recours à un balayage complet.
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Figure 1.7. Section efficace de
photoionisation à un photon du néon. Les
variations sur la gamme spectrale étudiée
sont très faibles.






Figure 1.8. Coefficient de transmission à
travers un filtre d’aluminium de 200 µm
d’épaisseur.
FIGURE 1.9: En haut : trace RABBIT de l’émission harmonique dans l’azote
isotrope en échelle logarithmique. La longueur d’onde de génération est 2 µm.
Au-delà de H116, les harmoniques sont fortement atténuées par la transmis-
sion du filtre aluminium. Les oscillations à 2ω sont bien visibles. L’intensité
est corrigée par la section efficace de photoionisation (voir figure 1.7) et la
tansmission du filtre en aluminium (voir figure 1.8). En bas : décomposition
spectrale de la composante RABBIT oscillant à 2ω. En bleu les pics harmo-
niques et en rouge les pics satellites. Résultats expérimentaux obtenus en col-
laboration avec S. Schoun, A. DiChiara, L. DiMauro et P. Agostini.
1.4.3 Résultats expérimentaux
Le contexte probable d’utilisation du RABBIT monocoup est celui où les
acquisitions sont particulièrement longues. Ceci est toujours le cas quand les
laser MIR (Mid-infra red ou moyen infra-rouge) de grandes longueurs d’onde
sont utilisés, les signaux étant significativement plus faibles qu’à 800 nm. Pour
tester le RABBIT mono-coup, nous avons donc choisi une trace RABBIT obte-
nue en analysant la GHOE dans l’azote isotrope par une impulsion laser de
longueur d’onde égale à 2 µm. Elle a été enregistrée avec le laser du groupe
du professeur DiMauro à Columbus (Ohio) au cours d’une campagne expé-
rimentale visant l’étude sur de larges gammes spectrales de la phase harmo-
nique des molécules alignées, sans lien avec l’étude présentée ici. Les résultats
complets de cette camapgne ne sont pas présentés ici. Elle est utilisée à la fois
pour la calibration et pour le test en chaque point de la trace elle-même. Cette
trace est présentée en figure 1.9. Le gaz de détection est le néon dont la sec-
tion efficace d’ionisation est représentée en figure 1.7 pour le premier canal
d’ionisation à un photon. Un filtre d’aluminium est utilisé pour séparer l’IR
de l’XUV. Sa transmission est représentée en figure 1.8. Ces deux termes cor-
rectifs sont pris en compte sur la figure 1.9.
Le spectre représenté dans l’encart du bas de la figure 1.9 correspond à
la décomposition spectrale de la composante oscillant à 2ω. Les pics harmo-
niques sont représentés en bleu tandis que les pics satellites sont représentés
en rouge. Les oscillations de chaque pic (satellite et harmonique) avec le retard
pompe-sonde sont obtenues en sommant l’intensité des pics sur un intervalle
d’une largeur spectrale d’un photon centré sur la fréquence nominale du pic.
Une procédure de minimisation de l’écart entre les oscillations expérimen-
tales et la forme attendue Iharm.0 (2q + 1)+ Iharm.1 (2q + 1) cos (2ωτ + ϕ2q+1) pour
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expérimentalement pour H49 à H111. En
rouge : J1(2q+2)2
J1(2q)2 J0(2q−1)J0(2q+3) pour Up=3 meV.
les pics harmoniques et Isat.0 (2q) + Isat.1 (2q) cos (2ωτ + ϕ2q) pour les pics sa-
tellites permet de déterminer les valeurs expérimentales de Iharm.0 (2q + 1) et
Isat.1 (2q). A partir de l’équation 1.28, une autre procédure de minimisation
permet de déterminer la valeur de Up la plus compatible avec les données
expérimentales et suffisament faible pour que le critère RABBIT soit vérifié.
La figure 1.10 présente le résultat de cette procédure de minimisation de


























une énergie pondéromotrice Up=3 meV. C’est en effet la valeur qui minimise
l’écart entre les deux courbes. La dispersion des points de la courbe noire
autour de la courbe rouge suggère que cette procédure de détermination de
l’énergie pondéromotrice n’est pas des plus précises. L’intervalle d’incertitude
à 68% a d’ailleurs une largeur de 4 meV 3. Notons cependant que les moyens
de déterminer cette énergie sont très peu nombreux, en particulier dans la
gamme du moyen-IR. Par exemple, aucune caméra ne permet de détermi-
ner l’extension spatiale du faisceau d’habillage au foyer lorsque celui-ci a une
longueur d’onde de 2 µm. Une autre technique pour mesurer l’énergie pon-
déromotrice consiste à comparer la position des pics harmoniques dans les
spectres de photoélectrons avec et sans faisceau d’habillage [166]. Cependant
pour les énergies pondéromotrices utilisées dans les expériences RABBIT (ty-
piquement de l’ordre de 6 meV à 800 nm et 1 meV à 1,2 µm), le décalage entre
les pics est très faible.
Notons ici que la procédure de minimisation de l’écart souffre essentielle-
ment de l’absence de données pour les ordres harmoniques les plus faibles, là
où la procédure de minimisation est la plus sensible. Ceci est dû au fait que
les électrons lents sont moins bien collectés que les électrons rapides.
En ce qui concerne le résultat en lui-même, on peut vérifier à l’aide de la
figure 1.11 que la valeur d’énergie pondéromotrice trouvée, 3 meV, permet de
respecter le critère RABBIT évoqué en section 1.3.5. Avec une énergie pondé-
romotrice de 3 meV à 2 µm, tous les pics du spectre de photoélectrons jusqu’à
H116 respectent les deux critères avec un facteur 4 entre l’amplitude des os-
cillations à 2ω et celle des oscillations à 4ω. Les données acquises lors de la
campagne expérimentale (non présentées ici) se prêtent donc à une analyse
RABBIT.
Limites de la technique
La détermination de l’énergie pondéromotrice à partir d’une trace RAB-
BIT expérimentale valide partiellement les équations décrivant le RABBIT dé-
taillées dans ce chapitre. Cependant, les problèmes de bruits de fond et de
réponse de l’appareil (pulsation cyclotron, collecte partielle des électrons,...)
ne permettent pas d’indiquer une valeur très précise de l’énergie pondéro-
motrice, paramètre principal à déterminer pour pratiquer l’analyse RABBIT
mono-coup. Pour cette raison, lorsque l’on a tenté d’appliquer l’inverse de M
à un spectre de photoélectrons, il n’a pas été possible de remonter à la phase
spectrale recherchée. A titre d’exemple, la figure 1.12 montre le cosinus re-
3. En analysant les traces RABBIT dans l’espace de Fourier pour chaque pic du spectre de
photoélectrons, on trouve que l’amplitude des oscillation à 4ω est en moyenne 10 fois inférieure à
celle des oscillations à 2ω. Cela correspond à une énergie pondéromotrice de 1 meV pour les pics
de plus haute énergie. Cependant, cette estimation n’est pas très fiable non plus car on retrouve
ce rapport de 10 entre les oscillations à 2ω et le bruit de fond.
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Figure 1.12. Oscillations de cos(φ102(τ))
avec le retard pompe-sonde déterminées
comme le produit de l’inverse de M par le
spectre de photoélectrons pour chaque
valeur de τ. φ102 variant sur un intervalle
de 20pi et on s’attend à ce que cos(φ102)
varie entre -1 et 1.
FIGURE 1.11: Cartes représentant 2J3J1 pour une longueur d’onde de génération
(a) de 2 µm et (c) de 800 nm et 2J0J4+J2J−22J0J2 pour une longueur d’onde de géné-
ration (b) de 2 µm et (d) de 800 nm. A 800 nm comme à 2 µm, le critère sur les
oscillations des pics harmoniques est plus fort que celui sur les oscillations
des pics satellites. Pour respecter le critère RABBIT sur une gamme specrale
d’étendue identique, il faut une énergie pondéromotrice plus faible à 2 µm
qu’à 800 nm.
trouvé par cette procédure en fonction du retard pompe sonde pour le pic
satellite 102. Toutes les valeurs du cosinus sont bien comprises entre -1 et 1
et on pourrait donc leur associer une valeur de déphasage. Cependant, étant
donné que le retard pompe-sonde varie sur un intervalle d’amplitude 20pi,
on s’attend à ce que le cosinus associé varie entre -1 et 1 et qu’il ait une va-
leur moyenne nulle. Ce n’est pas le cas ici, ce qui illustre les problèmes liés à
la calibration et résolution spectrale de la réponse de l’appareil dans le cadre
de la mise en oeuvre de cette technique. Notons ici que l’analyse classique
de la trace RABBIT présentée en figure 1.9 révèle une dispersion de la vitesse
de groupe compatible avec le modèle SFA, ce qui signifie qu’il est toujours
possible d’extraire la phase spectrale de cette trace RABBIT, en dépit des dif-
ficultés rencontrées pour calibrer l’énergie pondéromotrice utilisée dans cette
expérience.
Pour résoudre ce problème, il faudrait utiliser un spectre de photoélectrons
sans faisceau d’habillage. La réponse spectrale de l’appareil pourrait alors être
prise en compte. Nous n’en disposons pas actuellement et devons donc re-
mettre le test final du protocole à des campagnes ultérieures, ciblées sur cette
question.
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1.5 Interférences quantiques en régime multiphotonique
Dans ce chapitre, il a été question jusqu’à présent de la technique RABBIT,
qui repose sur l’interférence entre deux chemins quantiques de photoionisa-
tion à deux couleurs. Dans cette dernière partie, nous nous intéressons à des
interférences entre chemins quantiques beaucoup moins usuelles. Ce nouveau
type d’interférence implique un autre phénomène très non-linéaire, l’ionisa-
tion au-dessus du seuil, plus connu sous l’acronyme ATI, pour Above Threshold
Ionization, mis en évidence pour la première fois par Agostini et al. [1].
En quelques mots, l’ATI est observée lorsqu’un champ laser est focalisé
dans un gaz, à des éclairements dans la gamme des 1013 W.cm−2 [44]. Le gaz
est alors ionisé et l’énergie cinétique finale des électrons est un multiple entier
de l’énergie de photon du laser, au potentiel d’ionisation du gaz près. Dans
l’expérience que nous allons maintenant décrire, l’ATI à 800 nm dans un gaz
moléculaire est mis en compétition avec un autre processus d’ionisation impli-
quant H3 du 800 nm. C’est un exemple des possibilités offertes par la GHOE,
l’utilisation de H5 ou H7 étant également directe avec le dispositif proposé.
Dans un premier temps nous allons décrire le dispositif expérimental et
la solution technique retenue pour filtrer H3, à partir d’un spectre de GHOE
généré dans l’argon. Nous présenterons ensuite les résultats expérimentaux et
leur interprétation en termes d’interférences de chemins quantiques.
1.5.1 Dispositif expérimental et molécule étudiée
Ces expériences ont été réalisées sur le laser PLFA avec un dispositif
proche de celui utilisé pour les expériences de type RABBIT. PLFA est un
laser titane-saphir kiloHertz qui délivre jusqu’à 13 mJ pour une durée d’im-
pulsion de 50 fs. Dans la suite de ce chapitre, Hq désignera le qième ordre har-
monique du 800 nm. Le dispositif expérimental, présenté en figure 1.13 (b), est
non-copropageant, c’est-à-dire qu’une partie du faisceau laser est prélevée en
amont de la lentille de génération et recombinée avec le faisceau harmonique à
l’aide d’un miroir troué après génération. Dans le cas d’une trace RABBIT réa-
lisée avec ce dispositif, l’IR de génération est en général un faisceau plein qui
est filtré après génération des harmoniques à l’aide d’un filtre aluminium. Les
harmoniques sont ensuite réfléchies sur un miroir torique pour être refocali-
sées dans le spectromètre à électrons. Sur le chemin, le faisceau harmonique
passe au travers du miroir troué, tandis que la partie du faisceau IR prélevée
en amont de la lentille de génération est réfléchie sur sa face argentée. Ce fais-
ceau est focalisé dans la zone active du spectromètre à électrons au moyen
d’une lentille placée en amont du miroir troué de recombinaison. Dans le cas
d’une trace RABBIT, ce faisceau IR est utilisé pour habiller le continuum du
gaz de détection et induire la photoionisation à deux couleurs.
Dans l’expérience qui nous intéresse, le faisceau IR reflété sur le miroir
troué est plus intense que dans le cas d’une trace RABBIT. Il est utilisé pour
induire l’ATI dans le DABCO. Le DABCO ou 1,4-diazabicyclo(2.2.2)octane est
une molécule de formule chimique C6H12N2, dont la configuration spatiale
est représentée en figure 1.14 (a). Elle possède deux canaux d’ionisation bas
et proches l’un de l’autre énergétiquement (7,3 et 9,35 eV [17]). Cette molé-
cule présente une symétrie importante D3h et une structure très contrainte.
Cela lui confère des propriétés spectroscopiques remarquables. En particu-
lier, le premier état excité S1 présente un caractère Rydberg de près de 90 %.
Cette molécule est solide à température et pression ambiantes, mais présente
une pression de vapeur saturante de quelques millibars. Le récipient qui la
contient est placé à l’extérieur du TOF-MBES. En chauffant ce récipient de fa-
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çon contrôlée, nous avons pu vaporiser le DABCO avec un flux suffisant pour
l’utiliser comme gaz de détection.
H5, H7 et souvent H3 ont des énergies adaptées pour sonder le premier
seuil d’ionisation de la plupart des molécules organiques excitées. La molé-
cule de DABCO ayant une énergie d’ionisation relativement basse, il est pos-
sible de l’ioniser directement avec H5. Réussir à isoler ces harmoniques est
donc un enjeu important de la physico-chimie à l’échelle femtoseconde, pro-
blème qui n’a pas de solution simple évidente. En particulier, les filtres mé-
talliques, outre leur manque de flexibilité et sélectivité, ne sont généralement
pas adaptés à cette gamme spectrale. Dans le paragraphe suivant, nous pré-
sentons une méthode alternative de sélection dans cette gamme spectrale.
1.5.2 Filtrage de la partie basse du spectre harmonique
La mise en forme des spectres de GHOE est un domaine de recherche très
actif. La méthode la plus simple est l’utilisation d’un filtre métallique [109]
(voir la section 1.2). Une autre technique consiste à utiliser des miroirs multi-
couches. La première application de ces miroirs est de mettre en forme la phase
spectrale [18, 19, 131, 190], afin de compenser la dérivée de fréquence attose-
conde intrinsèque à la GHOE et parvenir à des impulsions attosecondes com-
primées. Ils peuvent également être utilisés pour isoler une harmonique du
reste du spectre [16, 23]. Cependant, aucune technologie de miroir multicouche
ne permet actuellement d’isoler H3, H5 ou H7 du reste du spectre de GHOE.
De façon alternative, on peut envisager l’utilisation d’un élément dispersif
dans l’espace, comme c’est le cas du réseau Hitachi qui sera présenté au cha-
pitre suivant (section 2.5.1). Cependant, cela a pour effet d’allonger considé-
rablement la durée de chaque harmonique ainsi isolée, perdant la résolution
temporelle femtoseconde souhaitée.
Dans le cadre du programme CHROMADYNE, nous avons proposé et dé-
veloppé une technique de filtrage alternative, permettant d’isoler temporel-
lement ou spatialement les harmoniques H3, H5 ou H7, tout en conservant
une durée d’une centaine de femtosecondes pour chacune des harmoniques
isolées. La solution proposée repose sur l’utilisation d’une lentille en MgF2,
d’épaisseur 1 mm, placée après le milieu de génération pour refocaliser H3,
H5 et H7 dans la bouteille magnétique à temps de vol, comme indiqué sur
la figure 1.13 (a). Le fluorure de magnésium présente les caractéristiques sui-
vantes :
– il absorbe toutes les longueurs d’onde en dessous de 110 nm,
– c’est un milieu dispersif dans la gamme spectrale étudiée (110 à 800 nm).
Deux voies d’utilisation ont été envisagées. La première, conduisant à une
séparation spatiale des harmoniques, consiste à placer la lentille hors axe. Lo-
calement, un effet de prisme permet de dévier les différentes harmoniques
dans des directions différentes, tout en les focalisant à 1 m de la lentille. C’est
donc un dispositif deux-en-un, dispersant spatialement et focalisant en même
temps, limitant ainsi les pertes introduites. Des calculs, menés par Olivier Go-
bert, ont montré qu’avec les spécifications de nos lentilles, la focalisation res-
tait très bonne. La deuxième voie, au lieu de jouer sur la dispersion de l’indice
de réfraction directement par un effet de prisme, joue sur la dispersion des
vitesses de groupe du matériau pour finalement séparer temporellement les
harmoniques. Cette fois la lentille est placée sur l’axe optique. Un calcul élé-
mentaire montre qu’avec les épaisseurs considérées, à la sortie de la lentille,
les trois harmoniques H3, H5 et H7 sont séparées de plusieurs centaines de
femtosecondes, tout en gardant une durée de l’ordre de la centaine de femto-
secondes 4. C’est cette dernière approche que nous avons finalement retenue.
4. Pour H7, l’absorption et la dispersion deviennent importantes dans MgF2. Des tests effec-
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FIGURE 1.13: (a) Dispositif expérimental utilisé pour l’étude des états réso-
nants du continuum du DABCO en photoionisation à deux couleurs : H3
et l’IR d’habillage. Ce dispositif ressemble beaucoup à un dispositif RAB-
BIT classique, mais avec une lentille de MgF2 positionnée en sortie du milieu
de génération. (b) Spectre de photoionisation du DABCO en fonction du re-
tard entre les harmoniques filtrées par la lentille en MgF2 et le faisceau d’ha-
billage IR. (c) Oscillations à 3ω marquant le recouvrement temporel de l’IR
d’habillage et de H3. Résultats expérimentaux obtenus en collaboration avec
L. Poisson, J. Milkiewicz et B. Wittaker.
Pour vérifier cette propriété du fluorure de magnésium, nous avons effec-
tué un balayage grossier du retard entre le faisceau harmonique filtré par la
lentille en MgF2 et le faisceau d’habillage IR, dont le résultat est présenté en
figure 1.13 (b). Les pics de photoélectrons visibles sur cette figure sont prin-
cipalement dus à l’ionisation au-dessus du seuil induite par le faisceau d’ha-
billage. Sur cette figure, le temps 0 indique le recouvrement temporel entre
l’IR de génération, qui est transmis et atténué par la lentille en MgF2, et l’IR
d’habillage, caractérisé par de fortes oscillations à ω (interférences optiques).
Ces oscillations ne sont pas résolues sur cette image. t0 indique le recouvre-
ment temporel entre H3 et l’IR d’habillage, marqué par des oscillations à 3ω.
Ces oscillations sont résolues finement sur la figure 1.13 (c). Enfin autour de
2,5 ps, c’est le recouvrement temporel entre l’IR d’habillage et H5 qui est mar-
qué par un maximum de signal. La figure 1.13 (b) constitue donc une preuve
expérimentale de la dispersion des harmoniques et la possibilité d’isoler tem-
porellement l’IR de génération, H3 et H5 au moyen d’une lentille en MgF2. Les
différents ordres harmoniques sont séparés les uns des autres dans le temps
de plusieurs picosecondes, et ne sont pas étalées sur plus de 100 fs, les rendant
utilisables pour des études de femtochimie.
tués en remplaçant la lentille en MgF2 par une lentille en LiF, ont montré que l’approche, moyen-
nant le changement de lentille, pouvait être conservée pour cette harmonique. Cependant, dans
les études présentées ici, nous n’avons finalement pas utilisé H7.
34
Spectroscopie harmonique de phase unidimensionnelle résolue en énergie
Figure 1.14. (a) Représentation
schématique du DABCO. (b) Chemins
quantiques d’ionisation du DABCO en
présence de H1 et H3 du 800 nm.
1.5.3 Interférences quantiques
Scenarii d’ionisation
En effectuant un balayage fin aux alentours de t0, on résoud les oscilla-
tions des pics de photoélectrons avec le retard pompe-sonde. La pulsation
dominante de ces oscillations est égale à 3ω. De façon similaire au RABBIT
décrit dans la section précédente, il est possible d’interpréter ces oscillations
comme des interférences entre chemins quantiques d’ionisation. Les quatre
scenarii quantiques conduisant au pic d’électrons intitulé ATI 2 et impliquant
l’IR d’habillage et/ou H3 sont les suivants (voir figure 1.14) :
– Le scénario I correspond à l’ionisation au-dessus du seuil induite par
le faisceau d’habillage. Pour atteindre l’énergie cinétique finale associée
au pic ATI 2, seulement 6 photons de l’IR d’habillage sont nécessaires.
Remarquons que l’ATI peut aussi a priori produire des électrons encore
plus lents, correspondant à l’ionisation à 5 photons, représentés par le
pic ATI 1.
– Le scénario II met en jeu trois photons IR et un photon de H3. Ici aussi
des électrons lents, correspondant à l’absorption d’un photon H3 et de
deux photons IR, soit 5 photons IR, peuvent être observés.
– Le scénario III correspond à l’ionisation à deux photons résonante, im-
pliquant deux photons de H3. Ce scénario, contrairement aux précé-
dents, ne produit pas d’électrons lents correspondant au pic ATI 1.
– Le scénario IV met en jeu les mêmes photons que le scénario II, mais
dans un ordre différent, ce qui lui interdit de contribuer au pic ATI 1.
Le scénario III est en principe moins probable que les scenarii II et IV car il
requiert un éclairement plus intense de H3. Or dans les conditions expérimen-
tales utilisées ici, H3 n’est pas très intense. Cependant, cette tendance peut être
inversée dans le cas où l’ionisation est résonante.
L’état S1 de la molécule de DABCO a été mesuré à 4,436 eV par Gonohe
et al. [51]. Son caractère dans le groupe de symétrie D3h est A’, le même que
celui de l’état fondamental, rendant ainsi les transitions à un photon inter-
dites. Cependant, cette interdiction est levée par couplage avec les modes
de vibration antisymétriques qui changent le caractère de la fonction d’onde
globale de la molécule, ce qui permet la transition à un photon. A 267 nm,
soit 4,63 eV, c’est-à-dire l’énergie associée à H3 5, il est donc possible de créer
un paquet d’onde vibrationnel antisymétrique dans l’état S1 de la molécule,
comme l’ont démontré Poisson et al. [137]. Les transitions à 3 photons IR
(entre 4,57 et 4,69 eV) sont également autorisées par ce changement de symé-
trie dans la fonction d’onde globale de la molécule. On peut ici mentionner
qu’en augmentant l’éclairement IR utilisé, il est certainement possible d’ac-
tiver un autre phénomène appelé REMPI [128], acronyme de Resonantly En-
hanced Multi-Photon Ionization (Ionisation multi-photonique exaltée par réso-
nance). Cependant tout laisse penser que dans l’expérience réalisée, nous ne
sommes pas en régime multi-photonique, mais bien dans le régime ATI.
La figure 1.15 montre les spectres de photoélectrons quand l’UV est bloqué
(rouge), quand l’IR d’habillage est bloqué (orange) et, quand l’IR et l’UV sont
synchronisés, la composante continue du spectre (noir) ainsi que la compo-
sante oscillant à 3ω (vert). Les structures fines visibles sur les spectres obtenus
avec l’IR seul (rouge) et lorsque l’IR et l’UV sont synchronisés (spectre noir),
5. Notons que les harmoniques d’un peigne de fréquences obtenu par GHOE ne sont pas
purement monochromatiques. La largeur de bande spectrale à mi-hauteur des harmoniques pro-
duites par GHOE est typiquement de l’ordre de 100 meV [63]. Cependant, la génération de H3 ne
répond pas au modèle en 3 étapes décrivant la GHOE. L’obtention de H3 étant moins non-linéaire




FIGURE 1.15: En orange : spectre de photoélectrons du DABCO, ionisé par
les harmoniques filtrées par la lentille en MgF2 (IR de génération, H3, H5 et
H7 dispersées temporellement). Le pic à 850 ns correspond à l’ionisation di-
recte avec H5 et celui visible à 450 ns à l’ionisation directe par H7. En rouge :
spectre d’ATI du DABCO, obtenu avec le faisceau d’habillage. En noir : com-
posante continue des oscillations à 3ω lorsque H3 et l’IR sont synchronisés,
résolue spectralement. En vert : composante oscillant à 3ω résolue spectrale-
ment. Cette dernière courbe a été multipliée par un facteur 7.
correspondent certainement au passage par des résonances. Les décalages ob-
servés pour des temps de vol situés entre 500 et 600 ns, entre ces structures
lorsque les faisceaux sont synchronisés et lorsqu’ils ne le sont pas, suggèrent
que des effets de Stark Shift doivent certainement être pris en compte. A ce
stade, nous n’avons cependant pas encore complètement intégré ces effets
à notre analyse. Toutefois, les interprétations que nous développons dans la
suite de cette partie ne sont pas remises en cause par ces observations.
Oscillations à 3ω
Si on s’intéresse aux combinaisons possibles des scenarii présentés en fi-
gure 1.14, on s’apercoit que la combinaison des scenarii I et III conduit à des
oscillations à 6ω. Cette combinaison n’explique donc pas le phénomène ob-
servé. En revanche, les combinaisons de scenarii restantes (scenarii I et II ou
IV et scenarii III et II ou IV) donnent toutes des oscillations à 3ω. Le scéna-
rio I étant nécessairement impliqué (le spectre rouge de la figure 1.15 montre
qu’il est toujours présent), on en conlut que les oscillations à 3ω sont dues
aux interférences entre l’ATI à 6 photons IR (scénario I) et l’ionisation à deux
couleurs impliquant un photon H3 et 3 photons IR (scenarii II et IV).
Expérimentalement, on observe encore que la partie du spectre électroni-
que correspondant à 5 photons IR, n’oscille pas beaucoup à 3ω. Si les oscil-
lations à 3ω observées expérimentalement résultent de la combinaison des
scenarii I et II, alors tous les pics d’ATI devraient osciller à 3ω, y compris
celui qui correspond à 5 photons IR. En revanche, si elles résultent de la com-
binaison des scenarii I et IV, seuls les pics d’ATI correspondant à au moins 6
photons IR oscillent à 3ω. Toutefois, il faut nuancer ce constat en remarquant
que sur le spectre d’ATI, en rouge sur la figure 1.15, ne présente quasiment
pas d’électrons dans la zone de temps de vol correspondant à 5 photons IR.
Notons que les oscillations à 3ω disparaissent dès que l’éclairement du
faisceau d’habillage est suffisament faible pour ne plus produire d’ATI. Tous
ces pics oscillent presque en phase (non représentée ici). Il est possible que
les pics situés entre 550 et 650 ns de temps de vol soient issus de différents
niveaux du même canal d’ionisation du DABCO (la calibration du temps de
vol est très délicate pour cette expérience et les pics de photoionisation pas
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très bien résolus). Si c’est bien le cas, les fines différences de phase mesurées
correspondent à un retard dans le processus d’ionisation à deux couleurs entre
les différents niveaux impliqués. Enfin le pic situé à 450 ns correspond à 7
photons IR absorbés. Ce cas peut donc être modélisé par le pic ATI 3 de la
figure 1.14 (b). Les oscillations à 3ω s’expliquent alors de la même façon que
pour le pic ATI 2.
Un certain nombre d’observations expérimentales restent encore sans in-
terprétation, comme le décalage des structures vers 550 ns ou bien le fait que
les spectres ATI et XUV soient différents, avec notamment l’absence d’élec-
trons ATI dans le zone de H5. Nous n’avons pas pour l’instant pu trancher
définitivement cette discussion. Par ailleurs, à l’instant de recouvrement tem-
porel entre H5 et l’IR d’habillage, on s’attend à observer des interférences entre
deux chemins quantiques : ATI à 6 photons IR et photoionisation à deux cou-
leurs impliquant H5 et un photon IR d’habillage. Ces oscillations à 5ω n’ont
pas pu être observées car le balayage fin n’a pas été réalisé à cet endroit.
1.5.4 Développements
Pour affermir notre interprétation des oscillations à 3ω observées au cours
de cette campagne expérimentale, on peut envisager de répéter ce type d’ex-
périences dans des gaz atomiques dont le spectre d’ATI est plus nettement
défini, comme c’est le cas pour le néon. Cela permettrait également d’estimer
expérimentalement la durée de H3 par corrélation croisée. Par ailleurs, il serait
intéressant de pouvoir balayer finement le délai lorsque les faisceaux IR et H5
sont concomittents et de tester l’hypothèse émise plus haut suivant laquelle
on devrait observer des oscillations à 5ω.
En tout état de cause, le dispositif expérimental présenté ici ouvre la
voie à de nouveaux développements. En premier lieu, il offre la possibi-
lité d’accéder à des impulsions lumineuses courtes (environ 100 fs) quasi-
monochromatiques, à des longueurs d’onde dans la gamme de 100 à 300 nm 6.
Ce type d’impulsions est très recherché par les femtochimistes pour des expé-
riences de spectroscopie résolues en temps.
1.6 Conclusions et perspectives
Dans ce chapitre nous avons détaillé le processus à l’oeuvre dans la carac-
térisation de type RABBIT. Nous avons montré que le plus grand soin doit
être apporté au choix de l’éclairement d’habillage. Un critère expérimental
commode a été déterminé pour guider ce choix, basé sur l’observation d’oscil-
lations à 4ω. Finalement une méthode alternative d’utilisation de la technique
a été proposée. Moyennant une calibration précise du détecteur, elle permet-
trait d’augmenter significativement la vitesse d’acquisition, ce qui pourrait
s’avérer crucial lorsque des lasers de grande longueur d’onde sont utilisés. De
façon plus prospective, nous avons discuté une généralisation de l’approche
dédiée en particulier à la femtochimie. L’interférométrie de chemins quan-
tiques impliquant l’ATI pourrait nous renseigner sur la phase de transitions
importantes dans des molécules organiques d’intérêt chimique.
6. Notons ici qu’en utilisant des longueurs d’onde plus grandes, telles que celles délivrées par
le He-TOPAS, pour la GHOE, beaucoup plus de fréquences sont accessibles dans la gamme UV




Figure 2.1. Schéma de principe de
l’interférométrie à deux sources. La
position des franges en champ lointain
permet d’accéder à la différence de phase
φA − φB entre les radiations issues de la
sources ponctuelle A et celles issues de la
source B. Le signe de cette différence de
phase est également connu.
CHAPITRE 2
SPECTROSCOPIE HARMONIQUE DE PHASE
UNIDIMENSIONNELLE RÉSOLUE EN ANGLE
2.1 Introduction
Pour caractériser la phase d’une onde électromagnétique, il est nécessaire
de la comparer à une phase de référence, donnée par un oscillateur local. Au
chapitre précédent, en décalant spectralement le champ à caractériser par pho-
toionisation non linéaire à deux couleurs, deux parties spectrales pouvaient
être comparées l’une par rapport à l’autre, donnant in fine la dérivée de la
phase spectrale du rayonnement. Ce n’est qu’un exemple de direction de dé-
calage possible. En particulier, en optique visible, de nombreux systèmes uti-
lisent le décalage spatial de deux faisceaux pour mesurer la phase relative
entre deux parties d’un échantillon, ou même deux échantillons voisins. Ce
type de décalage est particulièrement pertinent dans le cadre de la spectro-
scopie hautement non linéaire, où la phase d’émission d’une cible pompée
doit être comparée à la phase de l’émission de la même cible non pompée.
En optique, il est possible de séparer les faisceaux soit par division du front
d’onde, soit par division d’amplitude. La division d’amplitude duplique le
front d’onde en conservant sa forme. On l’obtient par exemple en propageant
une onde à travers une lame semi-réfléchissante. La division de front d’onde
conserve l’amplitude, mais modifie le front d’onde. Par exemple un miroir
troué reflète un faisceau annulaire et laisse passer un faisceau tronqué.
Dans la gamme XUV, l’interférométrie est rendue délicate par l’absence
d’optiques adaptées, notamment de lame séparatrice [36] et de miroir haute-
ment réfléchissant pour des incidences non-rasantes. Pour contourner ce pro-
blème, Bellini et al. [14] ont proposé d’effectuer une division d’amplitude sur
le champ laser IR, puis de générer des harmoniques avec les deux répliques,
créant ainsi deux sources dont les rayonnements interfèrent en champ loin-
tain. Formellement cette expérience est équivalente aux trous d’Young, les
trous étant ici les sources elles-mêmes. En 2009, Smirnova et al. [157] et Zhou
et al. [201] ont proposé d’étendre cette technique à la spectroscopie de phase
moléculaire hautement non-linéaire en utilisant une des sources pour sonder
la réponse du milieu non-linéaire à un paramètre d’excitation par la GHOE,
tandis que l’autre source non-pompée, est utilisée comme référence. Les in-
formations de phase, déduites de la position des franges en champ lointain,
renseignent sur les dynamiques électroniques attosecondes ayant lieu dans
le milieu non-linéaire pendant la GHOE. Dans ce chapitre, nous présen-
tons des expériences de ce type basées sur une solution technique originale,
l’utilisation d’un élément optique de diffraction (DOE pour Diffraction Optical
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Element) pour créer deux foyers IR intenses. Cette solution, sobre énergétique-
ment, offre une excellente stabilité interférométrique, permettant des acquisi-
tions longues et précises. Après une étude de la formation des deux foyers IR
par le DOE, nous présenterons des simulations de la GHOE dans le krypton
et l’argon. Ces expériences numériques nous permettrons de valider l’utilisa-
tion de ce dispositif pour la spectroscopie de phase hautement linéaire par
interférométrie à deux sources. Nous présentons ensuite des résultats expéri-
mentaux. En particulier, avec ce dispositif à DOE, nous avons sondé des dy-
namiques rotationnelles dans des petites molécules (N2, CO2,. . . ) fortement
alignées. Nous proposons une technique d’analyse des résultats expérimen-
taux qui permet de résoudre ces dynamiques en terme de trajectoires électro-
niques. Enfin, nous terminerons ce chapitre en montrant que la stabilité offerte
par l’interféromètre à DOE permet de sonder également des dynamiques vi-
brationnelles.
2.2 Principe de la technique
Le principe de la spectroscopie moléculaire de phase proposée par Smir-
nova et al. [157] repose sur l’analyse en champ lointain de la position des
franges d’interférence entre les radiations issues des deux sources, l’une pom-
pée et l’autre non. Cette technique donne la différence de phase entre les deux
sources, y compris son signe. Par contre, cette phase n’est déterminée qu’à
une constante près, la phase de l’échantillon isotrope, qui dépend de l’ordre
harmonique.
Sur la figure 2.1, un schéma de principe de l’interférométrie à deux
sources permet de définir la phase en un point M d’ordonnée y sur
l’écran de détection. La différence de phase δA-B entre la radiation issue
de la source ponctuelle A et celle issue de la source ponctuelle B, est dé-
finie au point M comme la différence de chemin optique entre AM et
BM à laquelle il faut ajouter la différence de phase à l’émission entre A
et B : δA-B(y) = k (AM − BM)+ φA − φB. En développant au premier ordre
les différences de marche, la partie oscillante de l’intensité peut s’écrire
cos( 2pii y+ φB − φA) où i est l’interfrange spatiale 1. Un décalage de la figure
d’interférence par exemple vers les y positifs correspond donc, de facon uni-
voque pour une différence de phase définie entre -pi et pi, à une différence
φB − φA négative. Ce dispositif donne donc le signe de la différence de phase
entre les sources. Dans le cas de la spectroscopie moléculaire de phase, les
déphasages sont induits dans une seule source en excitant le milieu de géné-
ration la composant, par exemple en alignant les molécules qui la composent.
Pour déterminer le signe de φA − φB, il faut savoir laquelle des deux sources
(celle du haut ou celle du bas) est soumise à l’excitation.
2.3 Techniques expérimentales pour réaliser deux sources
2.3.1 Interféromètre à division du front d’onde
Pour réaliser les deux sources infra-rouge séparées spatiallement et syn-
chronisées temporellement, différents interféromètres ont été démontrés. En
1998 Bellini et al. [14] ont utilisé un interféromètre de Michelson en coin d’air
dans l’infra-rouge. Ce dispositif présente plusieurs avantages. Il permet no-
tamment le contrôle :
– de l’énergie et de la divergence de chaque source indépendamment
l’une de l’autre,
1. AM − BM = − ayL , i= λLa .
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FIGURE 2.2: Dispositif expérimental extrait des informations supplémentaires
à l’article [157]
– du retard [86] et de l’angle d’inclinaison relatif entre les deux sources [6].
Néanmoins il présente aussi un certain nombre d’inconvénients qui rendent
son utilisation inconfortable.
– la moitié de l’énergie incidente est perdue à la recombinaison des fais-
ceaux.
– les éclairements élevés utilisés dans ce type d’expérience rendent la mi-
niaturisation de ce dispositif délicat. En conséquence, sa stabilité devient
une difficulté sérieuse, qui a par exemple conduit les auteurs de la réfé-
rence [86] à le placer sous vide.
– pour que les sources soient indépendantes l’une de l’autre, il faut
qu’elles soient suffisamment éloignées [86], ce qui réduit d’autant l’inter-
frange en champ lointain et rend donc la résolution des franges difficile.
Pour remédier à ce dernier problème, Dobosz et al. [40] proposent l’utili-
sation de deux jets et d’un grandissement pour résoudre les franges très
resserrées du fait de la grande distance entre les deux sources. L’aligne-
ment de ce dispositif est critique.
Pour remédier à ces problèmes, en s’appuyant sur des propositions plus an-
ciennes [147, 197], Smirnova et al. [157] ont introduit en 2009 l’utilisation
de deux cristaux biréfringents d’épaisseur identique placés, l’un à l’intérieur
d’un télescope, le second en sortie du télescope (voir figure 2.2). Le faisceau
incident, polarisé linéairement à l’entrée du dispositif, n’attaque pas le pre-
mier cristal sur un de ses axes neutres et se retrouve séparé en deux ré-
pliques décalées spatialement. Chaque composante de polarisation du fais-
ceau subit alors la réfraction de Fresnel correspondant à son indice propre,
les deux composantes se trouvant ainsi décalées à la sortie. Les dispersions
de vitesse de groupe sur les deux axes étant également différentes, les deux
faisceaux doivent être resynchronisés avant focalisation. Ceci est réalisé en in-
sérant sur le chemin optique un second cristal dont les axes sont croisés par
rapport au premier. Finalement, au foyer de la dernière lentille, deux spots
sont créés par ce faisceau séparé en deux parties synchrones. La stabilité de
ce dispositif entièrement en transmission est intrinsèquement meilleure que
les interféromètres à division de front d’onde classiques. Cependant un grand
nombre d’éléments optiques sont nécessaires à son implémentation et l’utili-
sation d’un télescope impose certaines contraintes sur la taille du dispositif,
ainsi que sur l’énergie du faisceau de génération.
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Figure 2.3. (a) Représentation 3 D du
dispositif à lames de microscope dessiné
sous Catia © par M. Bougeard. Les vis
micrométriques permettant d’ajuster
l’angle de chaque lame ne sont pas
représentées. (b) Image expérimentale des
franges observées en champ lointain avec
le dispositif présenté en (a) sur le laser
LUCA en générant des harmoniques dans
le dioxyde de carbone. L’encart de droite
représente le profil de phase de H23
moyenné sur une largeur spectrale de
0,15ω0.
2.3.2 Interféromètre à division d’amplitude
En 2008, Zhou et al. [201] proposent un dispositif à division du front
d’onde beaucoup plus simple : deux lames de microscope positionnées après
la lentille de génération imposent une partition du foyer en deux taches
brillantes 2. Dans la référence [201], sans être très explicites, les auteurs
semblent décrire la création de ces deux sources comme résultant d’une ré-
fraction du faisceau laser sur les lames de microscope. Notre compréhension
du dispositif est différente. Il semble en effet plus probable que la division du
front d’onde résulte d’un déphasage de pi entre les deux moitiés du faisceau
qui traversent les lames. Ces deux fronts d’onde interfèrent au foyer. Le dispo-
sitif est réglé de façon à obtenir une interférence destructive sur l’axe optique
mais constructive de part et d’autre de celui-ci, si bien que l’éclairement au
foyer présente une frange sombre et deux franges brillantes qui sont autant
de sources pour la GHOE. Cette interprétation suggère que les deux lames
peuvent tout aussi bien être positionnées avant la lentille de génération. Si on
prend deux lames identiques d’épaisseur égale à 1 mm, l’une d’elle ayant sa
normale confondue avec l’axe de propagation du laser, il faut incliner la se-
conde lame de 1,98 degré pour que le décalage entre les deux fronts d’onde
soit égal à pi à 800 nm. Outre sa simplicité, son coût très faible et sa sobriété
énergétique, ce dispositif est largement achromatique.
En dépit de la réalisation d’un système mécanique très stable et précis
pour controler l’inclinaison relative des lames de microscope présenté en fi-
gure 2.3 (a), cette technique expérimentale n’a pas permis d’atteindre une sta-
bilité suffisante pour réaliser des expérience d’interferométrie spatiale, ni sur
le laser LUCA, ni sur le laser PLFA. En effet, l’utilisation de deux éléments
optiques, agissant sur deux parties différentes du faisceau, est intrinsèque-
ment défavorable à une bonne stabilité du dispositif interférométrique, en
particulier pour les faisceaux énergétiques et donc étendus spatialement que
délivrent les lasers LUCA et PLFA. La figure 2.3 (b) présente une image du
champ lointain observé avec le dispositif à lames de microscope utilisé avec
le laser LUCA. 50 tirs laser ont été moyennés pour obtenir cette image. Seules
H21 et H23 présentent des franges exploitables, le contraste des franges des
autres profils harmoniques étant trop faible pour déterminer précisemment
la phase relative entre les deux sources. Nous avons donc du renoncer à ce
dispositif. Pour circonvenir ce problème, nous proposons un autre dispositif
interféromètrique reposant sur un unique élément optique de diffraction bi-
naire (voir l’article IV).
2.3.3 Interféromètre à Elément Optique de Diffraction
Pour conserver les avantages du dispositif à division du front d’onde
de Zhou et al. [201] et la stabilité du dispositif sans pièce mobile de Smirnova
et al. [157], nous proposons de réaliser deux foyers IR en insérant un élément
optique de diffraction (DOE) sur le chemin du faisceau de génération 3. Un
2. Notons ici que la GHOE n’est pas tout à fait indifférente à la position des lames de mi-
croscope par rapport à la lentille de génération. Lorsqu’elles sont positionnées dans un faisceau
convergent, une dérive de fréquence spatiale apparaît et la réfraction peut modifier la forme spa-
tiale du front d’onde. Ces effets sont d’autant moins négligeables que la durée d’impulsion est
courte et le faisceau large. Tous les résultats expérimentaux publiés à ce jour [107, 201] font état
d’une utilisation de ce dispositif en faisceau convergent sans toutefois en expliciter le fonctionne-
ment.
3. L’intitulé de cette section fait référence aux interféromètres à élément optique de diffrac-
tion [145, 171] développés initiallement par Kraushaar [88] pour des expériences de détection
hétérodyne. Il faut noter qu’usuellement, un interféromètre à DOE est un dispositif utilisant un
DOE en forme de réseau, comme dans le dispositif expérimental imaginé par Maznev et al. [122].
L’interféromètre que nous avons développé n’est donc pas un interféromètre à élément optique
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FIGURE 2.4: Cartes de l’éclairement 10 mm en amont (a) et en aval (c) du foyer
et au foyer (b) d’une lentille d’un faisceau initialement gaussien dont la phase
a été mise en forme par une lame 0 −pi et l’amplitude a été modifiée par ré-
flexion sur un miroir troué et passage au travers d’un diaphragme.
DOE est une lame mince gravée, utilisée en transmission et permettant de
mettre en forme la phase spatiale d’un faisceau. On parle indifféremment de
DOE, de lame de phase ou de masque de phase. Nous proposons d’utiliser
une marche de phase 0 − pi centrée sur le faisceau laser incident pour réali-
ser deux foyers IR synchronisés et séparés spatialement 4. Ce type de DOE
binaire est utilisé notamment en optique quantique pour réaliser des pièges
bidimensionnels d’atomes froids [2, 127, 159].
Passilly et al. [133], Smith et al. [159] et Meyrath et al. [127] ont montré
indépendamment les uns des autres qu’une marche de phase 0−pi appliquée
à un mode de propagation électromagnétique transverse fondamental TEM00
fournit une bonne approximation du mode TEM01, c’est-à-dire un éclairement
essentiellement réparti dans deux foyers jumeaux. Le taux de conversion peut
atteindre 93% [130]. Dans le domaine des champs forts, cette propriété a été
exploitée par Moll et al. [130] pour optimiser l’extraction d’harmoniques gé-
nérées en cavité.
L’expression analytique de l’éclairement d’un champ électrique gaussien,
dont la phase a été mise en forme par une marche 0 −pi est maintenant rap-
pelée dans ce paragraphe. En suivant les calculs de [159], l’expression d’un
champ gaussien non diaphragmé s’écrit




) exp⎛⎝−Y2σ2y ⎞⎠ (2.1)
où P désigne la puissance du faisceau, σx est la taille du faisceau dans la direc-
tion transverse suivant laquelle la marche de phase est orientée et σy la taille
du faisceau suivant l’autre direction transverse. X et Y sont les coordonées sui-
vant les deux directions transverses. Le champ électrique transmis par la lame
de phase s’écrit :
Elame = Einit(X,Y)× [H(X)−H(-X)] (2.2)
de diffraction dans le sens où cela est généralement entendu, mais plutôt une déclinaison de ce
type d’interféromètre.
4. Il faut remarquer que dans le domaine temporel, Mairesse et al. [115] ont déjà utilisé un
masque de phase pour réaliser un interféromètre à transfomée de Fourier. Ils ont ainsi mis
en forme la phase spectrale d’une impulsion courte à l’aide d’un modulateur programmable
acousto-optique [170] introduisant un saut de phase de pi au milieu du spectre afin d’obtenir
deux répliques de la même impulsion décalées temporellement et copropageantes.
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2.3.3 Interféromètre à Elément Optique de Diffraction
FIGURE 2.5: Cartes de la phase d’une impulsion laser mise en forme par un
DOE binaire en zf-10 mm (a), zf (b) et zf+10 mm (c). L’inclinaison relative des
fronts d’onde n’est pas symmétrique par rapport au plan focal (zf). Résultat
d’une propagation numérique suivant les lois de Fresnel.
où H désigne la fonction marche ou fonction de Heaviside qui vaut 0 quand
son argument est négatif et 1 quand il est positif. La propagation de Fresnel
de Elame au foyer d’une lentille sphérique est donnée analytiquement par la
transformée de Fourier de ce champ suivant les variables d’espace X et Y [69].
L’éclairement au foyer s’écrit alors :






) exp⎛⎝−2y2ω2y ⎞⎠ . (2.3)
où ωx,y = 2 fk σx,y sont les tailles du faisceau au foyer dans les deux direc-
tions transverses, k est le vecteur d’onde du champ électromagnétique consi-
déré, f est la longueur focale de la lentille sphérique et erfi la fonction er-
reur conventionnelle pour des arguments purement imaginaires et telle que
erfi(z) = −i erf(i z). Cette expression ne peut pas être simplifiée plus sans ap-
proximation. Elle est aussi appelée fonction de Dawson [43]. Smith et al. [159]
remarquent qu’en remplaçant la fonction erf par son développement limité à
l’ordre 1, on retrouve exactement l’expression analytique d’un mode TEM01 à
un facteur pi près.
La GHOE n’a pas forcément lieu exactement au foyer IR. Au contraire,
le milieu de génération est très souvent décalé d’une fraction de la longueur
de Rayleigh du faisceau. Pour mieux appréhender les propriétés du champ IR
hors foyer, nous avons modélisé sa propagation. Le DOE est modélisé par une
marche d’amplitude pi suivant la fonction arctan( x100 xmax ) où xmax = 5 cm et -
5 cm<x<5 cm. Cette fonction est imprimée numériquement sur la phase d’un
champ laser gaussien qui est ensuite propagé depuis le DOE jusqu’à une len-
tille convergente, puis de la lentille jusqu’au voisinage du foyer. Les cartes
d’éclairement et de phase présentées en figure 2.4 et 2.5 sont alors obtenues.
La carte de phase bidimensionnelle est obtenue après dépliement suivant les
méthodes décrites dans [50]. D’après les cartes de la figure 2.4, la comparai-
son avec le mode TEM01 semble pertinente, même si une partie de l’énergie
incidente sur le DOE est couplée dans d’autres modes. Cela se traduit par les
pics de diffraction de faible intensité autour des deux taches jumelles les plus
intenses.
En raison de l’extrême non-linéarité de la GHOE, le mode laser IR n’est
en général pas conservé par les harmoniques. C’est ce filtrage en intensité qui
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Figure 2.6. (a) Traits pleins : front d’onde
autour de y=40 µm pour zf-10 mm, zf,
zf+10 mm et zf+30 mm. Tirets : tangente au
front d’onde en y=40 µm. (b) Evolution de
l’inclinaison du front d’onde en y=40 µm
avec zf.
permet d’avoir deux sources de GHOE bien séparées spatialement l’une de
l’autre alors même qu’elles sont créées par un seul faisceau laser IR. Souli-
gnons ici que sur la longueur de Rayleigh du foyer IR, l’éclairement dans
chaque source est homogène (voir figure 2.4). Par conséquent, l’accord de
phase dans chaque source ne pose pas de difficulté particulière.
Pour obtenir des franges d’interférence par somme cohérente de deux
fronts d’onde, il faut en premier lieu que ces deux fronts d’onde soient su-
perposés. Pour deux sources données, cela dépend d’une part de la diver-
gence θ de chaque front d’onde et d’autre part de l’angle δθ entre les directions
moyennes de propagation de chaque source défini en figure 2.7. Pour ce qui
est de la divergence, elle dépend à la fois de l’ordre harmonique et de la trajec-
toire considérée. Elle est controlée par le coefficient de phase αtraj.q qui donne
la pente des variations de la phase d’un ordre harmonique avec l’éclairement
de génération [175]. La mention traj. en exposant correspond aux différentes
trajectoires électroniques qui peuvent donner lieu à la GHOE dans le modèle
SFA. Dans ce travail, il peut s’agir des deux trajectoires les plus courtes, ap-
pelées respectivement trajectoire courte (c) pour la trajectoire la plus courte
et trajectoire longue (l) pour la deuxième trajectoire la plus courte. αtraj.q est
toujours négatif. ∣αlq∣ est en général un ordre de grandeur plus grand que ∣αcq∣
pour les harmoniques du plateau. Il sera donc plus facile d’atteindre le re-
couvrement spatial des trajectoires longues que des trajectoires courtes et ce
quelle que soit l’espèce dans laquelle les harmoniques sont générées. En ce qui
concerne la direction moyenne de propagation des harmoniques, elle est don-
née par la normale au front d’onde local [9]. Comme le montre la figure 2.6,
l’inclinaison relative des fronts d’onde correspond à une valeur de δθ négative
en amont du foyer et à une valeur positive de δθ en aval. Cela signifie que les
fronts d’onde auront tendance à s’éloigner si le laser est focalisé en amont du
jet (z < 0 sur la figure 2.7). La GHOE aura alors lieu en faisceau divergent.
A l’inverse, les fronts d’onde auront tendance à se rapprocher si la GHOE a
lieu en faisceau convergent, c’est-à-dire si le laser est focalisé en aval du jet
(z > 0 sur la figure 2.7, z=0 étant la position du jet). Le recouvrement spatial
des fronts d’onde harmoniques en champ lointain doit donc dépendre forte-
ment de la position du plan focal par rapport au gaz de génération, avec un
meilleur recouvrement si le laser est focalisé en aval de la cible.
Un autre aspect important de l’obtention de franges d’interférence en
champ lointain réside dans la résolution de celles-ci. L’interfrange dans le cas
des trous d’Young a pour expression analytique
iq = λqDa = λ0Dqa (2.4)
où D est la distance entre les sources et l’écran de détection, a la distance entre
les deux sources, λq la longueur d’onde du rayonnement harmonique d’ordre
q et λ0 celle de l’IR. Plus les sources sont proches l’une de l’autre, plus l’inter-
frange est grand et par conséquent plus il est facile de résoudre les franges. A
l’inverse, l’interfrange diminue avec l’ordre harmonique. Pour un couple (a,D)
donné, il y a donc un ordre harmonique limite au-dessus duquel les franges ne
sont plus résolues. Comme le montre la figure 2.4, l’utilisation d’une marche
de phase 0−pi permet d’avoir deux sources séparées l’une de l’autre de deux
fois leur largeur à mi-hauteur, ce qui n’est pas loin d’être la plus petite distance
possible 5. Avec le motif de DOE décrit dans cette section, les deux sources sont
5. Par plus petite distance possible, nous entendons la distance minimale entre les deux sources
avant que les zones de génération s’interpénètrent ou bien que de nouvelles zones de génération
apparaissent par somme cohérente des deux champs électriques dans des zones où l’éclairement
de chacun d’eux séparément n’est pas suffisament intense pour générer des harmoniques.
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2.4 Simulation numérique de la GHOE avec un DOE
FIGURE 2.7: Dispositif utilisé pour les simulations numériques.
séparées par un 0 d’éclairement sur toute la longueur de Rayleigh (voir les
coupes de la figure 2.4), assurant par construction la séparation spatiale totale
des deux sources. La taille des foyers IR est supérieure à celle des sources har-
moniques. Par ailleurs, les intensités minimales permettant la GHOE croissent
avec l’ordre harmonique. La zone émettant les harmoniques les plus basses
est donc plus étendue que celle émettant les ordres harmoniques plus hauts.
On devrait donc pouvoir, en particulier pour les harmoniques les plus hautes,
rapprocher encore un peu les sources. Cependant, le contrôle du profil infra-
rouge deviendrait alors très délicat et nous nous sommes contentés d’utiliser
le masque de phase tel quel.
2.4 Simulation numérique de la GHOE avec un DOE
En section 2.4.1, nous présentons un modèle de GHOE utilisant un DOE
binaire pour mettre en forme le faisceau IR. Ceci nous permet de mener des
expériences numériques d’interférometrie harmonique en section 2.4.2.
2.4.1 Modèle
Pour mieux comprendre la GHOE en présence d’un DOE binaire et être
en mesure d’interpréter les résultats expérimentaux, des simulations numé-
riques ont été réalisées par Thierry Auguste. Le modèle utilisé et les résultats
obtenus sont présentés dans la section suivante et dans l’article IV. Pour si-
muler l’émission macroscopique d’une harmonique d’ordre élevé, L’Huillier
et al. [100] ont proposé de résoudre les équations de propagation des champs
fondamental
Ð→
E 1 et harmoniques
Ð→
E q en se dotant d’un terme source issu d’un
modèle pour la GHOE à l’échelle microscopique. Nous nous proposons ici de
rappeler les principales étapes de résolution de ces équations sans chercher à
être exhaustifs. Plus de détails sont disponibles dans les références [3, 4].
Equations de propagation
Les équations de propagation s’établissent en faisant un certain nombre
d’hypothèses : le milieu de propagation est supposé isotrope, homogène, di-
électrique, non magnétique et globalement neutre. Une polarisation électrique
comprenant un terme linéaire et un terme non linéaire pour décrire l’inter-
action champ-matière lui est associée. L’efficacité relativement faible de la
GHOE permet de négliger les processus de mélange d’ondes entre harmo-
niques et fondamental ainsi que le transfert d’énergie par déplétion du fon-
damental vers les harmoniques. La réponse non-linéaire du milieu à la fré-
quence du fondamental peut alors être négligée et l’équation de propagation
du champ laser ne dépend pas des champs harmoniques ni de la polarisa-
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tion du milieu aux fréquences harmoniques. Ces équations ne sont plus cou-
plées que par la dépendance de la polarisation non-linéaire du milieu aux
fréquences harmoniques vis-à-vis du champ laser et éventuellement par la
dispersion électronique induite par l’ionisation du milieu produite par le la-
ser. Pour décrire le champ électrique et la polarisation à la fréquence harmo-
nique q, les approximations paraxiale et d’enveloppe lentement variable sont
utilisées. L’approximation paraxiale implique que le champ électrique et la
polarisation soient dans le plan ayant pour normale l’axe de propagation du
laser et justifie de négliger les dérivées secondes par rapport à la coordonnée
de l’axe de propagation. L’approximation d’enveloppe lentement variable im-
plique que le champ électrique et la polarisation évoluent lentement devant
la pulsation et la longueur d’onde du champ harmonique. Les équations de




























⎞⎠+ 2k0q (∆k0q(x,y,z,t) +δkq(x,y,z,t))Ð→E q =−q2ω21
e0c2
Ð→
P NLq (x,y,z,t) (2.6)
où ∇2⊥ = ∂2∂x2 + ∂2∂y2 est le laplacien transverse, k01 est le vecteur d’onde du champ
IR fondamental, k0q celui du champ harmonique d’ordre q, ω1 la pulsation
du champ fondamental et δkq(x,y,z,t) le désaccord de phase local et instan-
tané. Pour raccourcir les temps de calcul, les simulations tiennent compte de
la symétrie du problème, qui est cylindrique pour un faisceau gaussien. La
marche de phase 0−pi rompt cette symétrie. Il est alors indispensable de pas-
ser du modèle bidimensionnel proposé par L’Huillier et al. [100] à un modèle
tridimensionnel comme c’est le cas pour les simulations présentées dans cette
thèse. Les Laplaciens qui apparaissent dans les équations (2.5) et (2.6) sont
ainsi exprimés en coordonnées cartésiennes et non cylindriques 6.
En faisant encore l’hypothèse que la polarisation est une fonction locale en
temps et dans l’espace du champ électrique fondamental, c’est-à-dire que la
réponse du milieu au champ laser infra-rouge en (x,y) dépend uniquement du
champ à cet endroit et que cette réponse est instantanée, la polarisation non-
linéaire du milieu à la fréquence harmonique s’écrit dans l’approximation du
dipôle : Ð→
P NLq (x,y,z′,t′) = −eNa(x,y,z′,t′)×Ð→x q(x,y,z′,t′)eiqϕ1(x,y,z′,t′) (2.7)
où Na est la densité atomique de l’espèce de génération considérée,
Ð→x q la com-
posante harmonique du moment dipolaire et ϕ1 est la phase de l’enveloppe du
laser de génération calculée en résolvant l’équation de propagation du fonda-
mental. Pour un milieu dilué et un spectre suffisament étroit, on peut négliger
la dispersion des vitesses de groupe. Les harmoniques et le fondamental se
propagent alors tous à la même vitesse de groupe et vg1 = vgq = vg ≃ c. Dans
un référentiel mouvant à la vitesse de groupe des impulsions, c’est-à-dire en
effectuant les changements de variable z′ = z et t′ = t − zc , la solution du pro-
6. Notons qu’en raison de ce passage d’un modèle bidimensionnel à un modèle tridimension-
nel, le temps de calcul du champ harmonique en sortie de milieu passe de quelques heures à
plusieurs jours avec les ordinateurs dont nous disposons.
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2.4.1 Modèle
FIGURE 2.8: (a) Carte spatiale de l’éclairement pour une simulation numé-
rique de H21 avec une source composée d’argon (x > 0) et l’autre de krypton
(x < 0). Les deux autres cartes montrent les représentations spatio-spatiale (b)
et spatio-spectrale (c) du champ lointain résultant du calcul de l’intégrale de
Fresnel des sources représentées en (a).




E 1 + 2ik01 ⎛⎝∂
Ð→
E 1




E q + 2ik0q ⎛⎝∂
Ð→
E q
∂z′ ⎞⎠+ 2k0q (∆k0q(x,y,z′,t′)+ δkq(x,y,z′,t′))Ð→E q =−q2ω21
e0c2
Ð→
P NLq (x,y,z′,t′) (2.9)
Pour résoudre ces équations, il faut encore se doter d’un dipôle harmo-
nique modélisant le terme source
Ð→
P NLq . Pour les gaz atomiques, le modèle uti-
lisant l’approximation des champs forts (SFA) proposé par Lewenstein et al.
[99] est utilisé pour calculer le dipôle harmonique pour chaque éclairement
intervenant dans la simulation, à savoir pour chaque cycle à l’intérieur de
l’enveloppe temporelle, mais aussi pour les éclairements induits par le profil
spatial du faisceau. En pratique, le dipôle est échantillonné pour 250 éclai-
rements différents entre 0,3 et 1,4×1014 W.cm-2. Cette approximation adiaba-
tique, valable pour une bande spectrale suffisamment étroite, permet d’igno-
rer les effets liés à la phase de la porteuse. Pour chaque éclairement considéré,
le dipôle harmonique n’est calculé que sur un cycle laser, afin de ne conserver
que les deux premières trajectoires électroniques (la courte et la longue), les
autres trajectoires ne contribuant pas en général à la GHOE. Les détails sur
le calcul du dipôle harmonique se trouvent dans [99], les détails sur l’aspect
numérique dans l’article I.
Représentation de l’émission harmonique en champ lointain
La résolution des équations de propagation donne accès au champ harmo-
nique en sortie du milieu de génération. Un exemple de champ harmonique
en sortie de milieu est présenté en figure 2.8 (a). Pour simuler les résultats ex-
périmentaux et révéler les figures d’interférence, il faut encore propager cette
émission en champ lointain. Deux représentations sont possibles : la représen-
tation spatio-spatiale, illustrée par la figure 2.8 (b), et la représentation spatio-
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FIGURE 2.9: Représentation spatio-spectrale en champ lointain de H21 générée
dans l’argon pour zf = -30 mm, zf = -10 mm, zf = +10 mm et zf = +30 mm.
spectrale, illustrée par la figure 2.8 (c). La première est obtenue par propaga-
tion de Fresnel du champ harmonique en sortie de milieu sur une distance
zobs, puis son intégration temporelle et s’écrit :
Ich.l.(X,Y) = ∫ ∣Ech.l.q (X,Y,t)∣2 dt
= ∫ ∣∬ Ech.p.q (x,y,t)e−k0q Xx+Yyzobs dxdy∣2 dt (2.10)
où ch. l. est l’abréviation de champ lointain, c’est-à-dire le plan du détecteur
et ch. p. celle de champ proche, c’est-à-dire le plan en sortie de milieu. Cette
représentation correspond à l’isolement d’un ordre harmonique par exemple
à l’aide d’un miroir multi-couche et à sa propagation libre. Aucune image
expérimentale de ce type n’est présentée dans ce travail. La seconde repré-
sentation est plus proche des expériences réalisées en résolvant spectralement
les harmoniques avec un réseau cylindrique à pas variable : dans la direction
transverse contenue dans le plan d’incidence, un tel réseau focalise les har-
moniques spatialement et les disperse spectralement. Dans la direction trans-
verse sagittale, normale au plan d’incidence [188], les rayonnements sont sim-
plement reflétés et se propagent librement. Cette représentation correspond
à une transformée de Fourier temporelle et une intégration spatiale suivant
la direction transverse contenue dans le plan d’incidence du réseau et peut
s’écrire :
Ich.l.(X,ω) = ∣F {∫ Ech.l.q (X,Y,t)dY}∣2 , (2.11)
2.4.2 Expériences numériques
Principes de base
Les expériences numériques sont réalisées en résolvant les équations de
propagation avec un champ électrique fondamental ayant les propriétés d’un
faisceau laser IR modèle qui correspond au laser LUCA :
– enveloppe temporelle gaussienne de largeur à mi-hauteur 50 fs
– enveloppe spatiale gaussienne de largeur à mi-hauteur 32,4 mm à 1e2
– iris de 15 mm, réflexion sur un miroir troué de diamètre intérieur 10 mm
– lentille de focale 1 m induisant un éclairement pic de 1,4×1014 W.cm-2
Le profil de densité du jet de gaz est modélisé par une lorentzienne tron-
quée d’une largeur à mi-hauteur L et de largeur totale 2 L, c’est-à-dire tronquée
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2.4.2 Expériences numériques
FIGURE 2.10: Représentation spatio-spectrale en champ lointain de H21 simu-
lée en zf = 0 avec (a) le dipôle à deux trajectoires (courtes et longues), (b)
le dipôle réduit aux trajectoires longues, (c) le dipôle réduit aux trajectoires
courtes et (d) le dipôle complet.
à 20 % de la densité initiale. Son expression analytique est :
Na(z,0) = N0
1+ z2L2 pour ∣z∣ < L,
Na(z,0) = 0 sinon (2.12)
où N0 est la densité maximale. Pour simuler l’expérience de façon réaliste, on
choisit L = 500 µm et N0 = 3,5× 1017 atomes.cm−3 (pression de 10 Torr).
Si les dipôles harmoniques pour les gaz mono-atomiques sont aujour-
d’hui bien tabulés, il n’en est pas de même pour les molécules. Aucun mo-
dèle théorique ne permet actuellement de reproduire de façon complètement
satisfaisante les expériences de spectroscopie moléculaire hautement non-
linéaire. L’influence du potentiel [65, 154, 156, 160] ou celle de différentes orbi-
tales [123, 157] sont toujours l’objet d’études. Par ailleurs la polarisabilité des
molécules dépend de l’angle d’alignement, ce qui peut influer sur l’accord
de phase des harmoniques. C’est pourquoi les expériences numériques pré-
sentées dans la suite de ce texte concernent toutes des gaz mono-atomiques.
Par ailleurs, il est possible de simuler la GHOE avec un dipôle complet in-
cluant toutes les trajectoires. Cependant en comparant la figure 2.10 (a) avec
la figure 2.10 (d), on s’aperçoit que les trajectoires plus longues que les deux
premières ne contribuent pas en général à la GHOE et leur seul effet est de
brouiller légèrement la figure d’interférence. Dans la suite, toutes les simula-
tions sont faites avec un dipôle ne prenant en compte que les deux premières
trajectoires.
Influence de la géométrie de focalisation
La figure 2.9 montre la représentation spatio-spectrale en champ lointain
de H21 générée avec le dipôle de l’argon pour différentes positions du plan
focal par rapport au jet de gaz. La longueur focale est 1 m. De zf = -10 mm à
zf = +10 mm, des franges d’interférence bien contrastées sont visibles. En θ = 0,
c’est-à-dire sur l’axe de propagation du laser, et sur toute largeur spectrale de
H21, la frange est sombre. Ce constat est vrai quel que soit la position du jet
par rapport au plan focal. Cela vient du fait que les deux sources génèrent des
harmoniques en opposition de phase.
En zf = -30 mm, la zone où les rayonnements issus des deux sources in-
terfèrent est confinée autour de θ = 0. Il convient en premier lieu de remar-
quer que l’éclairement de génération en zf = -30 mm est si faible que H21 est
dans la coupure, dont l’abréviation dans la suite du texte sera cp. ∣αcp21 ∣ est plus
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FIGURE 2.11: Représentation spatio-spectrale du champ lointain pour H15,
H19, H23, H27 et H31 générées dans l’argon en zf = 0. L’ionisation du milieu
de génération est prise en compte dans ces simulations.
grand que ∣αcq∣. Par conséquent, les harmoniques générées dans la coupure
sont plus divergentes que celles associées aux trajectoires courtes. Il devrait
donc être plus facile de réaliser le recouvrement en champ lointain des rayon-
nements issus des deux sources lorsque celles-ci sont générées dans la cou-
pure. Pour expliquer cette absence de recouvrement, il faut donc évoquer la
direction moyenne de propagation des deux sources δθ. Comme mentionné
en section 2.3.3, elle a tendance à laisser diverger les deux sources l’une de
l’autre. C’est cet effet qui domine ici.
Influence des différentes trajectoires
Pour la gamme z = −10 mm à z = +10 mm, deux zones de la représenta-
tion spatio-spectrale peuvent être clairement distinguées sur la figure 2.9, à
savoir un disque intense centré sur les axes optique et fréquentiel et un an-
neau moins intense. Ces deux zones font écho aux deux trajectoires mention-
nées précédemment. Les études de l’influence de la phase initiées par Salières
et al. [146], ainsi que d’autres études [9, 126, 148, 196] ont permis d’établir que
les trajectoires courtes sont bien collimatées et peu modulées spectralement.
Cela est lié à la valeur de ∣αcq∣ relativement faible. Ces trajectoires dominent
la GHOE dans une zone centrée sur l’axe de propagation du laser et leur
spectre est étroit. Les trajectoires longues, elles, sont très divergentes et mo-
dulées spectralement. D’après Salières et al. [146] et Balcou et al. [9], la zone
du foyer où l’accord de phase de ces trajectoires est bon, a déjà une forme d’an-
neau. Aussi bien dans la représentation spatiale-spatiale que spatio-spectrale,
ces trajectoires dominent la GHOE dans une zone ayant une forme d’anneau.
Pour conforter cette hypothèse, on simule la GHOE en ne conservant que la
trajectoire longue du dipôle de H21. Le résultat pour zf = 0 est présenté en fi-
gure 2.10. Le DOE ne change donc pas cette répartition des trajectoires courte
et longue en disque intense et anneau moins intense.
Toutes les simulations qui suivent sont effectuées pour un jet de gaz situé
dans le plan focal de la lentille de génération (zf = 0). La figure 2.11 présente
l’évolution des figures d’interférence avec l’ordre harmonique pour des har-
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Figure 2.12. Les points reportent
l’interfrange mesurée sur les cartes
d’intensité simulées numériquement pour
les différents ordres harmoniques. La
courbe représente l’interfrange attendue
dans le cas des trous d’Young : i = λzobsd
avec d =80 µm et zobs =80 cm.
moniques dans le pateau (H15, H19 et H23) et d’autres dans la coupure (H27 et
H31), pour 1,4×1014 W.cm-2. Là encore, les deux zones en forme de disque et
d’anneau sont bien identifiables et pour θ = 0 une frange sombre s’étend sur
toute la largeur spectrale de l’harmonique, quelque soit l’ordre considéré. Ces
simulations permettent aussi de vérifier que l’interfrange des interférences
suit la formule établie pour les trous d’Young comme le montre la figure 2.12.
A l’intérieur d’un ordre harmonique, la valeur de l’interfrange ne varie pas
spectralement et est identique pour les trajectoires courtes et longues.
2.4.3 Introduction d’une dissymétrie entre les deux sources
Simulations numériques avec deux dipôles
Dans ce paragraphe, nous essayons d’établir un lien entre la phase du di-
pôle microscopique et la position des franges en champ lointain. Tant que le
dipôle est rigoureusement le même pour les deux sources, aucun déphasage
n’est attendu. Jusqu’ici les simulations ont toujours montré une frange sombre
en θ = 0, ce qui est compatible avec deux sources générées avec le même di-
pôle et en opposition de phase. Dans les expériences de spectroscopie molécu-
laire que l’on souhaite interpréter, la phase du dipôle est modulée par la dis-
tribution angulaire des molécules. En l’absence de dipôle théorique satisfai-
sant pour reproduire ces modulations, nous avons choisi le dipôle du krypton
comme partenaire de l’argon. Plusieurs raisons ont guidé ce choix : le krypton
est un gaz mono-atomique dont le dipôle est bien tabulé. Son énergie de pre-
mière ionisation est relativement proche de celle de l’argon (IArp = 15,76 eV et
IKrp = 14,00 eV). Cette proximité des Ip est très importante pour que la GHOE
soit possible dans des conditions voisines pour les deux gaz simultanément. Il
faut également que les éclairements de saturation soient suffisament proches
l’un de l’autre pour que les mêmes ordres harmoniques soient générés avec
une intensité comparable et que le contraste des franges soit aussi bon que
possible. Enfin l’argon est l’atome partenaire de l’azote (IN2p =14,53 eV) et le
krypton celui du dioxyde de carbone (ICO2p =13,8 eV) qui sont les deux princi-
paux gaz moléculaires qui ont été étudiés au cours de cette thèse.
La figure 2.13 représente les interférences résultant de la somme cohérente
de l’émission issue d’une source générée avec le dipôle harmonique de l’ar-
gon, avec l’émission issue de l’autre source générée avec le même champ élec-
trique, mais avec le dipôle du krypton, pour différents ordres harmoniques.
Pour arriver numériquement à ce résultat, on effectue tour à tour les simula-
tions précédentes pour l’argon et le krypton. La somme cohérente des moitiés
restantes, représentée en figure 2.8 (a), est alors propagée en champ lointain.
Deux propriétés de cette carte d’intensité sont immédiatement visibles : les
franges sont spectralement courbées et en θ = 0, la frange sombre a laissé
place à une frange brillante. Ce décalage est bien visible sur la figure 2.14 où
sont reportées les coupes en ω = 0 pour le cas du dipôle de l’argon pour les
deux sources (en gris) et celui des deux dipôles différents (en noir). Changer
le dipôle d’une des deux sources a donc un effet visible sur l’observation en
champ lointain. Mais peut-on relier la déviation observée à la phase du dipôle
microscopique ?
Pour répondre à cette question, nous avons répété ces simulations pour
H15 à H23 et, sur les représentations spatio-spectrales de ces émissions, nous
avons déterminé :
– pour les trajectoires courtes, les déphasages associés aux déviations ob-
servées à la fréquence harmonique centrale et sur l’axe optique,
– et pour les trajectoires longues, les déphasages observés sur l’axe op-
tique, mais à une fréquence non-centrale déterminée par le maximum
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FIGURE 2.13: Représentation spatio-spectrale en champ lointain de H15, H19,
H23, H27 et H31 résultant de la somme cohérente des simulations de GHOE
dans l’argon pour une source, et dans le krypton pour l’autre source. L’ionisa-
tion du milieu de génération est prise en compte dans ces simulations.
de l’anneau associé avec les trajectoires longues.
Les résultats obtenus sont présentés en figure 2.15 (a) pour les trajectoires
courtes et en figure 2.15 (b) pour les trajectoires longues. Pour chaque fa-
mille de trajectoires, nous avons comparé ces valeurs avec la différence de
phase totale entre le dipôle de l’argon et celui du krypton, notée ∆ϕq. Comme
nous avons utilisé des dipôles hydrogénoïques pour les moments dipolaires
de transition des deux gaz, l’étape de recombinaison ne contribue pas à la dif-
férence de phase. Il reste donc uniquement la différence de phase de l’action
quasi-classique : ∆ϕq = ∆Θs ≃ −∆Ipτs.
Ces différences de phase théoriques ont été calculées pour différents éclai-
rements 7 et les résultats de ces calculs sont reportés sous forme de courbes
sur les figures 2.15 (a) et (b). On voit alors clairement que, pour les trajectoires
courtes, il y a un décalage entre ces courbes théoriques et les disques pleins,
qui correspondent à des simulations macroscopiques tenant compte de l’ioni-
sation du milieu. L’éclairement de saturation du krypton est en effet suffisa-
ment faible pour que l’ionisation affecte la GHOE. En effectuant à nouveau les
mêmes simulations, mais en coupant cette fois-ci l’ionisation du milieu de gé-
nération, on obtient les disques vides qui présentent un bien meilleur accord
avec les courbes théoriques que les disques pleins. Notons que la comparaison
des résultats obtenus avec et sans ionisation permet de déterminer la contri-
bution de l’ionisation à la phase mesurée. Cette contribution est à peu près
constante avec l’ordre harmonique et du même ordre de grandeur pour les
trajectoires courtes et longues, dans la gamme spectrale étudiée. Enfin, l’éclai-
rement qui correspond le mieux aux décalages simulés est I=1,3×1014 W.cm-2,
ce qui est en accord avec l’idée que l’éclairement de génération effectif est lé-
7. En effet, la GHOE a souvent lieu pour un éclairement effectif inférieur à la valeur pic en
raison d’effets macroscopiques. L’accord de phase des harmoniques n’a pas lieu uniquement pour
la valeur pic de l’éclairement et il convient de moyenner celui-ci sur l’ensemble de la zone où la
GHOE a lieu pour obtenir une bonne idée de la valeur de l’éclairement effectif de GHOE pour un
ordre harmonique et une trajectoire donnés. Pour affiner cette estimation, on peut envisager de
pondérer cette moyenne par l’intensité harmonique au foyer.
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Figure 2.14. Profils en ω=0 de H15 à H31
de 4 en 4 pour deux sources générant dans
l’argon (courbes noires, extraites de la
figure 2.11) et pour une source générant
dans l’argon et l’autre dans le krypton
(courbes grises, extraites de la figure 2.13)
gèrement inférieur à l’éclairement pic.
De la même façon que pour les trajectoires courtes, les résultats obtenus
pour les trajectoires longues sont encadrés dans un faisceau de courbes qui
correspondent à des différences de phase ∆ϕq, calculées pour différents éclai-
rements de génération. Le résultat principal est que l’éclairement pour lequel
∆ϕq est le plus proche des déphasages mesurés grâce aux simulations est
I=0,9×1014 W.cm-2 dans le cas des trajectoires longues (simulations en l’ab-
sence d’ionisation). Les simulations sont donc compatibles avec un éclaire-
ment effectif beaucoup plus faible pour les trajectoires longues que pour les
trajectoires courtes. Cette idée est également cohérente avec le fait que l’ac-
cord de phase des trajectoires longues a lieu hors axe, là où l’éclairement du
faisceau laser est plus faible [9, 146]. Cependant, rien ne prouve que cette hy-
pothèse soit nécessaire et peut-être existe-t-il d’autres effets qui expliquent
cette différence d’éclairement. Ce détail de logique a son importance notam-
ment en ce qui concerne la spectroscopie moléculaire hautement non-linéaire
et la GHOE dans les molécules, où un effet d’éclairement peut être relié à
des contributions multi-orbitalaires et donc à des dynamiques électroniques
attosecondes. Pour lever cette ambiguité, il faudrait être capable de détermi-
ner l’expression analytique des couplages spatio-spectraux ayant lieu au foyer
lors de la GHOE, mais cela est en dehors du cadre de cette thèse.
Ce bon accord entre simulation et théorie est assez remarquable : il
confirme que la phase du dipôle SFA de la trajectoire courte se retrouve dans le
signal macroscopique et n’est quasiment pas affectée par les effets de propaga-
tion, hors ionisation. Par ailleurs, nous confirmons ainsi que notre dispositif
interférométrique est tout à fait adapté pour les expériences de spectrosco-
pie hautement non-linéaire de phase. Cependant la simulation numérique à
deux dipôles est très difficile à transposer expérimentalement : réussir à ob-
tenir deux cibles de gaz pur différent éloignées l’une de l’autre de moins de
80 µm est un défi expérimental difficile à relever. Pour cette expérience, il se-
rait sans doute plus facile de revenir vers l’interféromètre proposé par Dobosz
et al. [40].
S’il est plus aisé expérimentalement de moduler la phase du dipôle harmo-
nique dans une source par alignement moléculaire plutôt qu’en changeant de
gaz, les différences entre les deux types d’expérience ne s’arrêtent pas là. En
ayant choisi une cible ayant un Ip différent plutôt qu’une cible avec le même
Ip et une différence de phase dans le dipôle de recombinaison, nous avons
modifié substantiellement le problème. En effet pour une harmonique du pla-
teau, plus l’Ip est grand, plus ∣αcq∣ est faible et les deux sources n’ont alors plus
ni la même divergence, ni la même auto-modulation de phase temporelle in-
trinsèque à la GHOE. Ces deux effets apparaissent sur les interférences de la
figure 2.13, l’un sur la courbure spectrale des franges, l’autre sur leur périodi-
cité variable.
Le premier effet reflète une variation de la différence de phase en fonc-
tion de l’éclairement de génération ou bien une auto-modulation de phase
différente dans les deux sources. Ces deux contributions sont certainement
présentes dans le cas étudié. En effet, d’une part les émissions issues des deux
sources présentent des bandes spectrales légèrement différentes. D’autre part,
comme on peut le voir sur la figure 2.15 a, la différence de phase entre les deux
gaz est fonction de l’éclairement de génération.
Le second effet, qui est le pendant spatial de cette courbure spectrale,
reflète la différence de divergence des deux sources. Sur la figure 2.14, on
voit très clairement pour H15 que, pour les interférences obtenues avec deux
sources de milieux non-linéaires différents, l’interfrange varie avec θ pour la
fréquence pic de l’harmonique. Une idée de la façon analytique d’aborder
ce problème basée sur deux champs électriques issus de sources ponctuelles
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Figure 2.15. Différence de phase entre
l’émission harmonique dans l’argon et celle
dans le krypton telle que mesurée sur les
figures d’interférence en champ lointain
simulées pour les trajectoires courtes (a) et
longues (b). Les ronds pleins reportent les
déphasages mesurés sur les figures
d’interférences en représentation
spatio-spectrale lorsque l’ionisation est
prise en compte. Les ronds vides
correspondent aux mêmes mesures faites
sur les représentations spatio-spectrales
lorsque l’ionisation n’est pas prise en
compte. Les courbes correspondent aux
différences de phase théoriques calculées
par le modèle SFA pour différents
éclairement de génération. (a) Pour les
trajectoires courtes, I= 1,1×1014 W.cm-2
(noir), 1,3×1014 W.cm-2 (gris clair) et
1,45×1014 W.cm-2 (gris foncé). (b) Pour les
trajectoires longues, I=0,5×1014 W.cm-2
(noir), 0,7×1014 W.cm-2 (gris clair) et
0,9×1014 W.cm-2 (gris foncé)
ayant une divergence différente est décrite ici. On écrit le champ lointain dû à
chaque gaz :
Egaz(x,y,z) = E0,gazz − zgaz ei[k (z−zgaz)+ k2
(x−xgaz)2
z−zgaz + k2 (y−ygaz)2z−zgaz +φgaz]. (2.13)
où l’indice gaz désigne soit l’argon, soit le krypton. En considérant xAr = −xKr =
δx, zAr = z0 + δz et zKr = z0 − δz, l’éclairement en champ lointain résultant de
la superposition cohérente des deux champs s’écrit :
I = E20,Ar(z − z0)2 + E
2
0,Kr(z − z0)2 + 2 E0,ArE0,Kr(z − z0)2 cos(φ(x)) (2.14)
avec un développement limité de φ(x) à l’ordre 1 en δzz−z0 donné par :
φ(x) = φAr − φKr − 2kδz + kδx2δz(z − z0)2 − 2kδxz − z0 x + kδz(z − z0)2 x2 + o( δzz − z0 ). (2.15)
La fréquence spatiale locale Ki(x) = 2pii = ∂φ∂x s’écrit comme suit :
Ki(x) = − 2kδxz − z0 + 2kδz(z − z0)2 x (2.16)
C’est la partie linéaire de Ki(x) qui est responsable de la dérive de fré-
quence spatiale de l’interfrange pour une composante spectrale. Le même
type d’expression analytique pourrait être obtenu pour rendre compte des ef-
fets d’auto-modulation de phase sur l’évolution spectrale de la différence de
phase entre les deux sources. Pour cela il faudrait effectuer la transformée de
Fourier de la dépendence en temps du champ électrique suivant :





En dépit de ces effets de propagation et de construction du champ harmo-
nique, nous avons montré qu’il est possible d’isoler une zone de la représen-
tation spatio-spectrale qui donne accès à une différence de phase égale à celle
prédite par la théorie SFA pour un éclairement effectif légèrement plus faible
que l’éclairement pic pour les trajectoires courtes.
Il serait pertinent d’effectuer des simulations numériques avec les dipôles
issus des différentes théories de la GHOE dans les molécules (QRS [92, 101],
eikonal-Volkov [156], multi-orbitalaire [123, 157],. . . ) afin de tester leur vali-
dité directement sur les résultats expérimentaux. Si on pense notamment à
la théorie selon laquelle plusieurs orbitales moléculaires peuvent être impli-
quées dans la GHOE, les différences d’Ip entre orbitales et les seuils d’éclaire-
ment à partir desquels ces orbitales sont couplées, dessinent un dipôle inhabi-
tuel pour lequel l’accord de phase n’est pas trivial. Dans le cas d’une théorie
mono-orbitalaire comme celle des interférences à deux centres proposées par
Lein [94], le dipôle microscopique est marqué par un saut de phase de pi pour
un couple (q,θal) donné. Ce saut de phase uniquement lié au dipôle de recom-
binaison résiste-t-il à l’accord de phase comme Jin et al. [73] le prétendent ? La
réponse à ces questions est en dehors du cadre de cette thèse, mais elles pour-
raient être résolues dans les années à venir et les simulations reprises dans ce
cadre plus réaliste.
2.5 Mise en œuvre expérimentale sur LUCA et AURORE
Nous avons réalisé des expériences correspondant aux simulations précé-
dentes, sur deux lasers présentant des caractéristiques similaires. Sur le laser
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FIGURE 2.16: Dispositif expérimental utilisé pour l’interférométrie à deux
sources avec le laser AURORE. L’ouverture du faisceau de génération (1) est
ajustée à l’aide d’un iris. Deux faisceaux de pompe (2a et 2b) sont dispos-
nibles. Ils peuvent être utilisés pour l’alignement moléculaire répétitif à deux
impulsions comme c’est le cas en section 2.7.2 ou bien pour exciter un réseau
d’alignement dans une des deux sources, comme c’est le cas pour les expé-
riences de type HIPSTER présentées au chapitre 4. Le jet utilisé est une vanne
Even-Lavie. Par rapport au dispositif utilisé avec le laser LUCA, le système
d’imagerie est positionné directement après la chambre de génération, ce qui
simplifie considérablement l’alignement du faisceau.
FIGURE 2.17: Image expérimentale en échelle logarithmique des franges d’in-
terférence obtenues par GHOE dans l’hexafluorure de soufre en utilisant un
DOE pour créer deux sources. A l’ordre de diffraction m=1 du réseau, les har-
moniques H9 à H17 sont visibles. A l’ordre m=2, apparaissent H19 à H35. Enfin
à l’ordre m=3, H29, H31 et H35 sont à nouveau visibles. H33 est cachée par H11
au premier ordre de diffraction du réseau. Plus généralement, tous les ordres
harmoniques multiples impairs de 11 sont diffractés à l’ordre de diffraction m
dans une même direction. Le profil de H15 intégré sur δω = 0,2ω0 et norma-
lisé à son maximum est présenté dans l’encart de droite. Image obtenue avec
le laser AURORE en collaboration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
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Figure 2.18. Carte du module de la
transformée de Fourier suivant la
dimension spatiale de la figure 2.17 en
échelle logarithmique. La calibration du
spectre est valable pour les trois premiers
ordres m de diffraction du réseau visibles
sur cette image. Les trois droites noires
relient entre eux les pics satellites des
harmoniques d’un même ordre de
diffraction du réseau. L’encart du haut
montre le spectre harmonique obtenu à
partir de la carte. Pour augmenter la
visibilité des ordres 2 et 3 du réseau, le
spectre est tronqué au-dessus de 0.12 unités
arbitraires d’intensité.
LUCA, nous avons développé l’interférométrie optique à DOE dans l’objec-
tif de combiner des mesures de phase résolue en angle d’alignement avec des
mesures de phase résolues en énergie par RABBIT. Ces expériences sont l’objet
du chapitre 3. Sur le laser AURORE, nous souhaitions en collaboration avec
Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré, bénéficier du taux de répétition élevé et
de la qualité d’alignement moléculaire offert par la vanne Even-Lavie. Dans
cette section, nous décrivons successivement le dispositif expérimental, les
premiers résultats, la calibration du spectromètre de photon et une étude du
recouvrement spatial en champ lointain des émission issues des deux sources,
en fonction de la position du foyer par rapport au milieu de génération. L’ana-
lyse fine des résultats fait l’objet de la section 2.6. Pour illustrer ces premiers
résultats exprimentaux, nous avons utilisés des données glanées au fil des ex-
périences dans différents gaz de génération.
2.5.1 Montage Optique
Les expériences menées au CEA-Saclay ont été réalisées sur le laser LUCA
dont les caractéristiques ont déjà été décrites en section 2.4.2. Ajoutons par
rapport à ce qui a déjà été dit que 35 mJ sont disponibles après le filtrage spa-
tial [49] et le dernier étage de compression. Les expériences menées au CELIA
ont été réalisées sur le laser AURORE dont les caractéristiques sont les sui-
vantes :
– 10 mJ par impulsion
– 25 fs
– taux de répétition de 1 kHz
– bande spectrale centrée à 800 nm.
Les dispositifs expérimentaux utilisés sur les lasers LUCA et AURORE sont
très similaires. Le dispositif expérimental utilisé sur le laser AURORE est dé-
crit en figure 2.16.
Une partie du faisceau laser incident est prélevée à l’aide d’un lame sé-
paratrice pour servir de pompe, tandis que l’autre partie servira de sonde par
GHOE. C’est dans ce deuxième faisceau que le DOE est placé. Ce DOE est une
lame de phase 0-pi à 800 nm achetée auprès de SILIOS technologies avec un
traitement anti-reflet à 800 nm. Le faisceau de pompe 8 passe par une ligne à
retard permettant d’ajuster le retard entre la pompe et la sonde avant d’être
recombiné avec le faisceau de sonde par le biais d’un miroir troué : la sonde
passe par le trou tandis que la pompe est réfléchie sur le bord du miroir. Les
deux faisceaux sont alors focalisés par la même lentille sphérique de 50 cm de
focale, dans le jet de gaz émanant de la vanne Even-Lavie. Les deux faisceaux
sont presque parallèles quand ils arrivent sur la lentille, le petit angle résiduel
entre les deux faisceaux permettant de ne recouvrir qu’une seule des deux
taches focales du faisceau de sonde.
L’éclairement au foyer est régulé dans chaque bras par l’intermédiaire
d’iris. Ils permettent également d’ajuster les tailles respectives des foyers,
afin de n’initier la rotation des molécules que dans une des deux zones
de génération. L’éclairement au foyer du faisceau de pompe est estimé à
0,5×1014 W.cm-2, tandis que celui du faisceau de sonde varie entre 0,7 et
1,2×1014 W.cm-2.
Les harmoniques sont dispersées spatialement en champ lointain par un
réseau cylindrique à pas variable de la marque Hitachi, dont le fonctionne-
ment est décrit par Kita et al. [80]. Il est disposé environ 50 cm après le plan
focal de la lentille de génération. Des galettes de micro-canaux couplées avec
8. Le faisceau de pompe peut être divisé en deux comme sur la figure 2.16. Cette configuration
sera utilisée pour les expériences d’alignement multi-impulsionnel en section 2.7.2 et de réseau
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Figure 2.19. Images expérimentales du
rayonnement harmonique en champ
lointain obtenues avec un interféromètre à
DOE dans le plan de Fourier pour (a)
z = +15 mm (foyers derrière le jet), (b) z = 0
(foyers au milieu du jet) et (c) z = -15 mm
(foyers devant le jet). Images obtenues avec
le laser AURORE en collaboration avec
Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
un écran phosphorescent imagé par une caméra PCO 1300 sont disposées
dans le plan focal XUV du réseau, soit 23,5 mm après le réseau cylindrique.
La figure 2.17 montre une image des franges d’interférences obtenue sur AU-
RORE en collaboration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré, par GHOE
dans l’hexafluorure de soufre lorsque le DOE est placé dans le faisceau de
génération. Contrairement à ce qui a été observé avec le dispositif à lames
de microscope (voir la figure 2.3 (b)), les franges sont bien contrastées (image
moyennée sur 5000 tirs laser) et visible dans tous les ordres harmoniques sur
une large spectrale, ce qui prouve la grande stabilité de l’interféromètre à
DOE. Le spectre a été calibré suivant la procédure décrite en section 2.5.2.
Cette calibration inclut le Jacobien de transformation spatio-spectrale, mais
ne prend pas en compte la réponse spectrale en amplitude du réseau.
Trois ordres de diffraction du réseau sont visibles sur cette image, ce qui
permet d’imager simultanément tous les ordres harmoniques de H9 à H35. A
certains endroits du spectre, les trajectoires longues du premier ordre de dif-
fraction du réseau sont superposées avec les trajectoires courtes du deuxième
ordre, comme c’est le cas pour les couples (H15, m=1) et (H29, m=2) ou en-
core (H17, m=1) et (H33, m=2). Les franges sont alors modulées à plusieurs fré-
quences spatiales.
Pour les trous d’Young, la fréquence spatiale des franges Ki varie linéaire-
ment avec l’énergie de photon :
Ki(q) = 2pii(q) = q 2pi aλ0 zobs (2.18)
où q est l’ordre harmonique, λ0 la longueur d’onde du faisceau de génération
et i(q) l’interfrange qui dépend de l’énergie de photon. Pour chaque énergie
de photon, les franges peuvent être d’écrites en première approximation par
l’équation suivante :
S(y) = S0(y)× [1+ γ cos (Ki(q)y+ φq)] (2.19)
où S0(y) est l’enveloppe spatiale des franges et γ leur contraste. La transfor-
mée de Fourier de S(y) présente trois pics : un pic à fréquence spatiale nulle,
correspondant à la transformée de Fourier de S0(y) et deux pics satellites,
l’un à la fréquence Ki(q), l’autre en −Ki(q) qui traduisent les oscillations spa-
tiales. Pour vérifier que Ki varie linéairement avec q, on peut donc calculer
la transformée de Fourier de l’image présentée en figure 2.17 suivant la di-
mension spatiale uniquement. Pour chaque énergie de photon pour laquelle
des franges sont visibles, un pic dans l’espace de Fourier indiquera la fré-
quence spatiale de ces franges. Le module de la transformée de Fourier de
la figure 2.17 est présenté en figure 2.18. Le pic à fréquence spatiale nulle
est bien visible. En reliant les pics de fréquence spatiale correspondant aux
harmoniques d’un même ordre de diffraction du réseau, de part et d’autre
de la ligne formée par les pics de fréquence nulle, trois droites apparaissent
en pointillés. Ki a donc un comportement linéaire avec l’énergie de photon
comme dans le cas des trous d’Young. Le rapport des pentes des droites ma-
térialisées en noir sont respectivement de 1,8 et 2,9, ce qui est conforme aux
ordres de diffraction du réseau considérés. La divergence du faisceau, don-
née en milliradians sur la figure 2.17, est une estimation basée sur le grandis-
sement du système d’imagerie. Cela permet d’estimer, pour zobs = 80 cm et
λ0 = 800 nm, la distance intersource, qui est trouvée égale à 76 µm. Cette va-
leur est du bon ordre de grandeur d’après les études numériques menées en
section 2.3.3, mais elle peut être modifiée en fonction des conditions de focali-
sation et de la taille du faisceau utilisé. Cet effet est par exemple présent pour
H9 sur les figures 2.19 (a) et (b), bien qu’assez faiblement prononcé.
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FIGURE 2.20: Schéma du réseau Hitachi utilisé dans les expériences d’interfé-
rométrie à DOE, adapté de la référence [80]
2.5.2 Calibration du spectromètre
La calibration s’effectue en utilisant la formule des réseaux [80] :
m λ = sin(α)+ sin(β)
σ
(2.20)
où m est l’ordre de diffraction du réseau considéré, σ le nombre de traits
par unité de longueur α et β sont des angles définis sur la figure 2.20.
σ =1200 traits.mm-1 pour le réseau qu’on utilise. Son rayon de courbure est
R=5649 mm. α, l’angle nominal d’incidence sur le réseau est de 87 degrés. Si L
est la position où la longueur d’onde λ focalise suivant l’axe x en mm,
L = −235× cotan(β) (2.21)
La taille des galettes de micro-canaux ne permettant pas d’imager l’ensemble
du plan spectral, il est plus commode de calibrer le réseau en considérant les
distances séparant les foyers de deux harmoniques successives plutôt que la
position absolue de ces foyers. La comparaison de ces distances avec celles
attendues pour des spectres harmoniques centrés autour de différentes lon-
gueurs d’onde permet la calibration du spectromètre. En particulier après ca-
libration, les harmoniques doivent être équi-espacées en énergie. Un exemple
de spectre reconstruit après calibration des ordres 1 et 2 du réseau est présenté
en figure 2.21
2.5.3 Etude expérimentale du recouvrement en champ lointain en
fonction de la géométrie de focalisation
Afin de vérifier expérimentalement les prédictions numériques faites en
section 2.4.2 quant à l’influence de la géométrie de focalisation sur le recou-
vrement en champ lointain des radiations issues des deux sources, des images
du champ lointain ont été enregistrées pour différentes positions des foyers
par rapport au milieu de génération. Cette étude est réalisée dans l’azote pour
un éclairement de génération pic au foyer estimé à 1,0×1014 W.cm-2, obtenu
en focalisant avec une lentille de focale 50 cm, un faisceau tronqué de 1 mJ et
12 mm de diamètre. La figure 2.19 b montre les franges d’interférence lorsque
le laser est focalisé au milieu du jet, en z = 0. Ces franges sont bien contras-
tées et pour les ordres harmoniques les plus hauts, les deux zones associées en
section 2.4.2 aux trajectoires courtes et longues sont clairement identifiables.
Lorsque le laser est maintenant focalisé en aval ou en amont du jet (res-
pectivement encart (a) et (c) de la figure 2.19), le recouvrement des radiations
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FIGURE 2.21: Image du spectre reconstruit en reportant l’ordre 2 du réseau
Hitachi à la suite de l’ordre 1 en utilisant des calibrations compatibles. Les
pointillés indiquent la zone de transition entre les deux ordres de diffraction.
L’efficacité relative de transmission entre les deux ordres de diffraction est
fixée arbitrairement à 2 dans la zone de transition. Image obtenue avec le laser
AURORE en collaboration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
issues des deux sources n’a plus lieu partout. Pour zf = +15 mm, le recou-
vrement est très bon pour H9 tandis qu’il est quasiment inexistant pour H17.
Pour zf = -15 mm, le recouvrement n’est réalisé pour aucun ordre harmo-
nique. Pour H17, le recouvrement n’a donc lieu ni pour zf = -15 mm, ni pour
zf = +15 mm. Cependant les deux situations sont différentes. Pour zf = +15 mm
les deux lobes sont peu divergents et très proches l’un de l’autre, tandis que
pour z = -15 mm les lobes sont plus divergents, mais aussi plus écartés l’un
de l’autre. La distance zobs entre les deux sources de GHOE, localisées dans
le jet de gaz, et les galettes de micro-canaux restant inchangée, l’écart entre
les lobes nous renseigne sur l’inclinaison relative des fronts d’onde δθ. Pour
zf = -15 mm, δθ >0 et les radiations s’éloignent l’une de l’autre depuis les
sources jusqu’aux MCP sans jamais se croiser. En revanche pour zf = +15 mm,
δθ <0 et les radiations commencent par se rapprocher l’une de l’autre, puis se
croisent avant de s’éloigner continument jusqu’aux MCP. Cette interprétation
est confirmée par le fait que pour des valeurs de ∣δθ∣ voisines, pour zf = -15 mm
et zf = +15 mm l’écart entre les lobes observés pour zf = -15 mm doit être plus
grand que lorsque zf = +15 mm.
Les différences de divergence sont reliées à l’accord de phase des deux
premières trajectoires (voir la section 2.4). D’après Antoine et al. [3] et Bal-
cou et al. [9], l’accord de phase des trajectoires longues est privilégié lorsque
zf > 0, tandis que seules les trajectoires courtes sont générées lorsque zf < 0. Il
est difficile de commenter la divergence sur un seul ordre harmonique comme
nous l’avons fait plus haut pour l’écart entre les lobes pour H17. Il se peut en
effet que l’éclairement de génération ne soit pas exactement le même pour
zf = +15 mm et zf = -15 mm, si les deux situations ne sont pas symétriques.
Expérimentalement, la détermination du milieu du jet est délicate. Il est donc
difficile de commenter finement. En revanche sur une même image, il est pos-
sible de commenter la divergence relative des différentes harmoniques. Or
la divergence augmente avec l’ordre harmonique pour zf = -15 mm, tandis
qu’elle diminue pour zf = +15 mm. Par ailleurs, la divergence des trajectoires
courtes augmente avec l’ordre harmonique tandis qu’elle diminue pour les
trajectoires longues. Les observations expérimentales concernant l’évolution
de la divergence avec l’ordre harmonique est donc compatible avec l’hypo-
thèse que pour zf = -15 mm, seules les trajectoires courtes sont générées, mais
que pour zf = +15 mm les trajectoires longues ont une influence importante.
Pour la suite des expériences , les foyers seront placés, soit à proximité du
milieu du jet, soit légèrement en aval afin d’assurer un bon recouvrement des
émissions en champ lointain.
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2.6 Analyse des figures d’interférence
Les dynamiques attosecondes auxquelles nous nous intéressons néces-
sitent la bande spectrale très large fournie par la GHOE. Pour révéler ces
dynamiques, il faut accéder aux amplitudes et différences de phase entre les
différents ordres harmoniques. Si l’on s’intéresse à des effets moyennés sur
tous les wagons du train d’impulsions attosecondes, c’est-à-dire sur de nom-
breux demi-cycles optiques, il suffit d’avoir accès à une phase moyennée sur
la bande spectrale de chaque harmonique. C’est ce qui est fait dans l’analyse
classique des traces RABITT. Moyenner sur la bande spectrale des harmo-
niques permet d’accroître un peu la statistique. A l’opposé, l’analyse de la
phase à l’intérieur de la bande spectrale d’une harmonique fournit des infor-
mations sur les dynamiques ayant lieu à l’échelle de l’enveloppe de l’impul-
sion de génération, soit plutôt des dynamiques femtosecondes. On se propose
de réaliser les deux types d’analyse en commençant par celle qui permet de
déterminer des dynamiques attosecondes. Par ailleurs, dans cette section sera
présentée une méthode d’analyse des franges permettant de séparer les contri-
butions des trajectoires longues de celles des trajectoires courtes.
2.6.1 Analyse des trajectoires courtes par transformée de Fourier
Dans une expérience typique, nous avons enregistré des figures d’interfé-
rences résolues spatio-spectralement, telles que celle présentée en figure 2.21,
pour une série de retards τ par rapport à l’impulsion d’excitation de l’échan-
tillon. Nous avons alors déterminé, pour chaque image enregistrée indexée
par τ, la phase associée aux franges observées en champ lointain, en suivant
ce protocole :
– une largeur de bande spectrale ∆ω est définie 9.
– Pour un ordre harmonique q donné, un profil de franges Sq,τ(y) par
image est obtenu en sommant Hq sur la même bande spectrale pour
toutes les images. Cette bande spectrale est centrée sur la fréquence pic
de Hq et a une largeur ∆ω.
– Pour chacun des profils de franges ainsi obtenus et présentés sur la fi-
gure 2.22 (a), le module de la transformée de Fourier ∣F(Sq,τ)∣ donne
un pic central et deux pics satellites, comme on peut le voir sur la fi-
gure 2.22 (b).
– La phase recherchée φq(τ) se trouve dans le pic satellite de fréquence
positive.
La figure 2.22, donnée en exemple, concerne SF6. Nous avons suivi le même
protocole pour les études de N2 et CO2. Comme nous l’avons déjà vu en sec-
tion 2.5, la fréquence des pics satellites varie linéairement avec l’ordre harmo-
nique. Mais nous avons observé que, dans les expériences d’alignement mo-
léculaire, elle peut aussi dépendre légèrement du retard τ entre les faisceaux
d’alignement et de génération. Le choix de la fréquence d’analyse est alors ou-
vert : faut-il analyser chaque image à la fréquence qui lui est associée quitte à
ce que cette fréquence soit différente pour chaque valeur de τ ? Ou bien faut-il
définir une fréquence d’analyse et la garder constante pour toutes les images ?
Dans ce cas, comment la définir ? Faut-il prendre la fréquence du pic satellite
associée aux franges en l’absence de pompe ? Ou bien plutôt la valeur la plus
fréquemment rencontrée lors de l’expérience ? Ces questions trouvent une ré-
ponse simple dans le fait que la phase à l’intérieur du pic satellite est plate et
9. En pratique ∆ω =0,2ω0, où ω0 est la pulsation du laser de génération, est proche de la limite
supérieure des largeurs spectrales à mi-hauteur pour les harmoniques générées avec les impul-
sions laser utilisées qui compte jusqu’à une quarantaine de demi-cycles optiques participant à la
GHOE.
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Figure 2.22. (a) Profils de frange pour H9
(rouge) à H 35 (bleu) générées dans SF6.
Chaque harmonique de la figure 2.17 a été
sommée sur une bande spectrale de 0,2ω0
centrée à la fréquence pic de l’harmonique.
L’amplitude de chaque profil a été
normalisée à 1 et un décalage vertical
arbitraire imposé. (b) Module de la
transformée de Fourier des profils de
franges présentés dans l’encart (a), avec le
même code couleur. L’amplitude est
normalisée à la fréquence pic pour chaque
ordre harmonique.
que par conséquent, une petite variation de la position de ce pic impacte peu
la phase mesurée. Reste qu’une variation reproductible de la position de ce
pic avec τ indique une modulation de la divergence harmonique avec le para-
mètre d’excitation. Faute de pouvoir déconvoluer cet effet d’une modification
de la phase d’émission, il sera négligé par la suite.
Comme cela est visible sur la figure 2.22, les profils de frange sont très
centrés autour de l’axe optique. Cela signifie qu’à la fréquence pic de l’harmo-
nique, les trajectoires courtes dominent et la phase obtenue suivant le procédé
exposé plus haut sera celle des trajectoires courtes. Cette situation est propre
à cette expérience. Sans doute la faible efficacité de génération de l’hexafluo-
rure de soufre, déjà remarquée par Lyngå et al. [111],en est-elle responsable.
Pour les cas où les trajectoires courtes d’un ordre de diffraction du réseau sont
mélangés avec les trajectoires longues de l’ordre précédent, il est toujours pos-
sible d’accéder à la phase des trajectoires courtes puisque les deux ordres pré-
sents ont des fréquences d’oscillation spatiale différentes, bien séparées dans
l’espace de Fourier (voir figure 2.22). L’analyse du pic correspondant à l’ordre
voulu donne la phase recherchée.
Enfin, il faut insister sur une différence fondamentale entre les simulations
numériques présentées en section 2.4 et ces données expérimentales. Dans le
cas des simulations numériques, tout le problème est parfaitement symétrique
et notamment les deux sources présentent la même répartition d’éclairement
et la même densité de gaz. Cette symétrie combinée à la GHOE en opposition
de phase dans les deux sources impose une frange sombre sur l’axe optique
quelque soit l’ordre harmonique. Cette frange sombre partagée par tous les
ordres harmoniques est matérialisée sur la figure 2.22 a, par les tirets. Cepen-
dant la position de cette frange sombre varie linéairement depuis 0,1 mrad
pour H9 (rouge) jusqu’à 0,4 mrad pour H 35 (bleu) et les systèmes de franges
ne sont pas symétriques par rapport à cette valeur. Cela indique que l’inter-
féromètre n’est pas bien équilibré soit en amplitude, soit en phase. Il peut
s’agir d’une légère différence de l’éclairement de génération dans les deux
sources. Dans ce cas, les temps d’émission respectifs sont différents ce qui in-
duit ces déphasages. Toutefois cette remarque ne remet pas en cause la déter-
mination des évolutions de phase par rapport au paramètre d’excitation τ par
cette méthode. De la même façon que lors de l’étude numérique, la position
des franges obtenues en générant avec l’argon et le krypton a été comparée
à celle des franges obtenues en générant uniquement dans l’argon, il est tou-
jours possible de comparer la phase φq(τ) du pic de Fourier à un retard τ, à la
phase φq(ref) de ce même pic de Fourier en l’absence de pompe. A l’inverse
des simulations expérimentales, nous n’avons donc pas expérimentalement
de référence absolue de phase.
2.6.2 Précision des mesures de phase par interférométrie à DOE
Pour estimer l’erreur sur la mesure de la phase, deux facteurs sont pris en
compte : les fluctuations tir à tir et la technique d’analyse.
Erreur due aux fluctuations du laser
En ce qui concerne les fluctuations tir à tir, la stabilité du dispositif mis en
œuvre sur le laser LUCA a été testée d’une façon très simple : 150 images des
franges d’interférence en l’absence de pompe moyennées sur 70 tirs laser, ont
été enregistrées, puis pour chacune d’elles, la phase analysée suivant la procé-
dure exposée dans la section précédente. eexp = √(VqN ), où Vq est la variance
sur les N=150 mesures de la phase de Hq [168], donne une estimation de la ré-
solution du dispositif expérimental. En générant dans l’azote à un éclairement
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pic de 1,8×1014 W.cm-2, eexp augmente progressivement de 7 mrad pour H13,
soit une précision de ≃ λ900 à 61 nm, à 34 mrad pour H27, soit une précision
de ≃ λ200 à 29 nm. Ce degré de précision est significativement meilleur que les± 150 mrad (soit une précision de ≃ λ20 ) obtenus par Rupenyan et al. [143] avec
la technique de réseau transitoire d’alignement.
La stabilité du dispositif utilisé sur AURORE n’a pas été testée de cette fa-
çon, mais elle devrait être meilleure, en raison de son taux de répétition 50 fois
plus élevé et à l’absence d’intermédiaire entre la source d’harmoniques et le
dispositif d’imagerie. Une seule expérience effectuée pendant la campagne au
CELIA permet de mesurer une borne supérieure de eexp. Il s’agit d’une trace
d’alignement de l’azote sur deux périodes du mode de rotation fondamental
de la molécule présentée en figure 2.25. Le degré d’alignement résiduel exis-
tant en dehors des structures observées pour les retards correspondant aux
sous-multiples de la période de rotation fondamentale, induit des variations
lentes et faibles de la phase. Celles-ci sont physiques et non statistiques. Ce-
pendant, en les négligeant et les incorporant aux variations statistiques, on ob-
tient une majoration de l’erreur. De H9 à H17, la valeur de eexp passe de 4 mrad
à 20 mrad (soit une précision variant de ≃ λ1500 à 88 nm, à ≃ λ300 à 47 nm), ce qui
est légèrement meilleur, quoique du du même ordre de grandeur, que ce qui
a été mesuré sur LUCA. Seul l’ordre 1 du réseau était analysable pour cette
expérience.
Erreur due à la dynamique de détection
Du point de vue de l’analyse du signal elle-même, la détermination de la
phase sera d’autant plus précise que le pic satellite sera bien défini, c’est-à-dire
plus fort que le bruit. Le niveau de bruit dans l’espace de Fourier est supposé
homogène en fréquence spatiale et déterminé dans une zone où le signal est
absent, dans le domaine des hautes fréquences. Il s’agit par exemple des va-
leurs supérieures à 5 mrad−1 sur la figure 2.22. Le rapport entre la valeur de∣F ∣ au pic satellite et la moyenne de ∣F ∣ sur le domaine des fréquences élevées
donne le rapport signal sur bruit et est noté RSB. Une étude systématique de
l’impact de RSB sur la détermination de la phase par simulation numérique
donne la formule empirique suivante pour l’erreur sur la phase due à la mé-
thode d’analyse eanalyse :
eanalyse = 0,15 19,26+ 0,03421×NN+ 57,47× RSB (2.22)
Cette formule montre que l’impact de la technique d’analyse sur la mesure
de phase passe progressivement de 2,5 à 16 mrad de H13 à H25, ce qui est
légèrement inférieur à l’erreur due aux fluctuations laser. En revanche pour
H27, beaucoup plus bruitée que les autres harmoniques détectées, et dont le
contraste des franges est bien moins bon, eanalyse bondit à 140 mrad. Si eanalyse
est environ deux fois plus faible que eexp de H13 à H25, eanalyse devient prédo-
minante pour la dernière harmonique visible en raison du mauvais contraste
des franges dans ces conditions expérimentales. Ces estimations proviennent
des mêmes données que celles utilisées pour déterminer eexp. Sur AURORE, il
est possible d’estimer eanalyse à partir des données de la figure 2.22 : à l’ordre 1
de diffraction du réseau (H9 à H17), eanalyse ne dépasse pas 0,25 mrad, à l’ordre




e2exp + e2analyse donne l’erreur sur les mesures de
phase. Sur LUCA, sa valeur maximale est inférieure à 200 mrad et est plus
proche de 50 mrad de façon générale, c’est-à-dire que l’interféromètre à DOE
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Figure 2.23. Schéma de la procédure de
type analyse par ondelettes. (a) Profil de
franges S prélevé à la fréquence pic de H15
sur l’image de la figure 2.24 b. (b) Porte
supergaussienne P de largeur à mi-hauteur
4 mrad et centrée ici en -6 mrad. (c) ProduitP × S. (d) Transformée de Fourier du profil
de franges fenêtré F(P × S)
FIGURE 2.24: Images expérimentales des franges obtenues par GHOE dans
l’azote (a) et le dioxyde de carbone (b) en utilisant un interféromètre à
DOE dans le plan de Fourier. L’éclairement de génération est estimé à
1,2×1014 W.cm-2 dans l’azote et 0,8×1014 W.cm-2 dans le dioxyde de carbone
d’après la loi de la coupure. Images obtenues avec le laser AURORE en colla-
boration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
que nous avons développé offre une stabilité meilleure que λ100 pour des lon-
gueurs d’onde inférieures à 100 nm. Sur AURORE, la stabilité de ce dispositif
est encore meilleure.
2.6.3 Analyse détaillée par ondelettes de l’ensemble des
trajectoires
Dans l’azote et le dioxyde de carbone, les systèmes de franges observés sur
AURORE sont plus compliqués que dans l’hexafluorure de soufre. Les images
de la figure 2.24 en donnent un aperçu. En premier lieu, l’intensité des franges
dans le rayonnement hors axe est beaucoup plus forte sur la figure 2.24 que
sur la figure 2.17, notamment pour la fréquence pic des harmoniques, là où les
trajectoires courtes sont analysées. Si la méthode décrite en section 2.6.1 est ap-
pliquée telle quelle, la phase mesurée sera une moyenne sur les rayonnements
en θ =0 et en dehors de l’axe optique. La technique de fenêtrage du signal,
illustrée par les figures 2.23 (a) et (b), permet d’éviter ce moyennage, en iso-
lant les franges qui apparaissent sur l’axe optique de celles qui correspondent
à des rayonnements plus divergents. Le profil de franges S(y), représenté en
figure 2.23 (a), est multiplié par une porte P(y), représentée en figure 2.23 (b),
par exemple gaussienne, de largeur à mi-hauteur grande devant l’interfrange
et petite devant l’extension spatiale de l’image. Le produit du fenêtrage est
représenté en figure 2.23 (c). Pour analyser les trajectoires courtes, il faudra en
plus centrer P sur l’axe optique.
Ce fenêtrage peut être étendu à toute l’image, en la parcourant conti-
nument avec la fonction porte P(y). L’analyse indépendante des sélections
est une version élémentaire de l’analyse par ondelette ou analyse de Ga-
bor [48, 54]. En prenant la transformée de Fourier du produit S×P , dont le
module est représenté en figure 2.23 (d), pour chaque position y0 du centre
de la porte, on détermine la phase locale du profil de frange. En associant les
zones spatio-spectrales présentant le même comportement de phase et d’am-
plitude avec un paramètre d’excitation, il sera montré en section 2.7 qu’il est
possible de reconstruire un spectre pour les trajectoires courtes et un autre
pour les trajectoires longues.
En ce qui concerne la détermination de l’erreur pour ce type d’analyse, elle
peut être déterminée exactement de la même façon que celle décrite dans la
section précédente, étant donné que l’analyse par ondelettes proposée repose
in fine sur la même transformée de Fourier.
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2.7 Résultats expérimentaux et interprétation
2.7.1 Introduction
Après avoir décrit et étudié à l’aide de simulations l’interféromètre à DOE
que nous avons proposé, nous venons de qualifier ses performances pour
deux systèmes lasers différents. La très bonne stabilité interférométrique dé-
montrée à cette occasion autorise son utilisation pour des expériences de spec-
troscopie de phase moléculaire hautement non-linéaire. Dans cette section,
nous présentons des résultats expérimentaux obtenus avec ce dispositif. L’in-
terprétation des expériences décrites dans cette section repose sur le schéma
d’auto-sonde. Son paradigme repose sur le modèle en trois étapes pour la
GHOE. Le paquet d’ondes électroniques émis lors de la première étape sonde
la structure de l’orbitale vers laquelle il recombine, ainsi que, lorsque ceux-ci
se trouvent dans une superposition d’états cohérents, la dynamique du paquet
d’ondes nucléaires et celle du paquet d’ondes électroniques possiblement ex-
cité dans l’ion, jusqu’au moment de la recombinaison. La mesure de la phase
harmonique donne ainsi accès à de nombreuses informations sur les proprié-
tés structurales et dynamiques du milieu non-linéaire.
Dans un premier temps, nous présenterons des mesures de phase dans
l’azote aligné au voisinage du seuil d’ionisation. Dans cette zone spectrale, la
génération d’harmonique peut impliquer des états résonants du continuum.
Nous nous intéresserons ensuite à des mesures de phase dans le dioxyde de
carbone aligné. Nous montrerons que la dynamique du paquet d’ondes élec-
troniques peut être contrôlée par l’intermédiaire de l’angle d’alignement, dé-
fini comme l’angle entre la direction de recombinaison du paquet d’onde élec-
tronique avec l’axe internucléaire. Dans un deuxième temps, nous montrerons
qu’il est possible d’étendre les mesures de phase des trajectoires courtes aux
trajectoires longues. Pour cela, nous nous baserons sur des résultats obtenus
au CELIA dans des échantillons d’azote et de dioxyde de carbone fortement
alignés. Cette extension des mesures aux trajectoires longues permet de son-
der les dynamiques ultra-rapides ayant lieu pendant la GHOE à des instants
inaccessibles par les trajectoires courtes. Enfin, nous terminerons ce chapitre
avec la présentation de résultats préliminaires concernant l’excitation de vi-
brations dans l’hexafluorure de soufre, sondées par la GHOE.
2.7.2 Mesure de phase près du seuil dans l’azote
Dans cette expérience réalisée avec le laser AURORE, le DOE est placé
dans le bras de génération. Grâce à la sobriété énergétique de l’interféromètre
à DOE, il reste suffisament d’énergie disponible pour créer deux impulsions
de pompe, qui une fois synchronisées permettent de mettre en œuvre l’ali-
gnement répétitif à deux impulsions. Les polarisations des trois impulsions
sont parallèles. Une des deux sources créées par le DOE sert de référence tan-
dis que l’autre source sert à sonder la dynamique rotationnelle initiée dans
l’azote par les deux impulsions de pompe synchronisées. La période fonda-
mentale de rotation d’une molécule, notée T0,rot, vaut 8,2 ps pour l’azote. La
GHOE est donc un bon outil pour sonder ces dynamiques puisqu’elle a lieu
dans des temps très courts par rapport à la picoseconde, pendant une fraction
des 27 fs que dure l’impulsion du laser AURORE.
Les données expérimentales analysées dans ce paragraphe présentent
principalement une émission sur l’axe optique. Par conséquent, on utilise la
méthode décrite au paragraphe 2.6.1 pour déterminer φq(τ) et Eq(τ), respec-
tivement la phase et l’amplitude des trajectoires courtes de Hq. Les résultats
obtenus pour H11 et H15 après la seconde impulsion de pompe sont reportés
en figure 2.25. L’amplitude et la phase sont normalisées aux valeurs mesurées
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Figure 2.25. Evolution (a) de la phase en
pi radians et (b) de l’intensité (Iq = ∣Eq∣2) de
H11 (en gris clair) et H15 (en gris foncé)
générées dans l’azote en fonction du retard
entre la pompe et la sonde. Les
polarisations de la pompe et de la sonde
sont parallèles. La vanne Even-Lavie et
deux impulsions retardées de 8,4 ps sont
utilisées pour augmenter le degré
d’alignement. Le retard est positif lorsque
la pompe devance la sonde et il est repéré à
partir de la première impulsion de pompe.
Résutats expérimentaux obtenus avec le
laser AURORE en collaboration avec
Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
pour τ suffisamment négatif pour qu’aucune des deux pompes n’aient d’in-
fluence sur la sonde. Des structures sont visibles en 32 × T0,rot=12,3 ps et en
2 × T0,rot=16,4 ps aussi bien dans l’amplitude que dans la phase des harmo-
niques. Les structures d’amplitude observées pour H15 sont compatibles avec
de nombreuses autres rapportées précédemment ( [41, 46, 72, 74, 93, 123]) à
savoir un maximum d’amplitude à 3×T0,rot2 =12,3 ps suivi d’un minimum 150 fs
plus tard et une structure à 2× T0=16,4 ps, marquée par des variations de signe
opposé (minimum suivi d’un maximum). La présence de structures addition-
nelles (maximum à 3×T0,rot2 =12,3 ps précédé d’un minimum local, minimum à
2× T0=16,4 ps précédé d’un maximum local) indiquent que de nombreux états
rotationnels sont peuplés en phase, notamment vers les ordres élevés.
Avant de s’intéresser à l’évolution de la phase φq avec τ, il est en géné-
ral plus facile de mesurer l’évolution de l’amplitude Eq. Une expérience à une
seule source de GHOE est suffisante et mieux adaptée que celle qui est présen-
tée ici. Toutefois, avec un interféromètre à DOE dans le plan de Fourier, il est
aussi possible de mesurer Eq(τ), en faisant quelques hypothèses. En premier
lieu, il faut supposer la forme analytique des profils de franges enregistrés et
expliciter le contraste γ dans l’équation 2.19 qui se réécrit :
S(y,τ) = [Eq(τ)2 +Eq(ref)2]× [1+ γ cos(kqy+ φq(τ))] (2.23)
où γ = 2Eq(τ)Eq(ref)Eq(τ)2+Eq(ref)2 et Eq(ref) désigne l’amplitude du champ électrique émis
par la source de référence non-alignée, indépendante de τ, et Eq(τ) l’ampli-
tude du champ électrique émis par la source sondant la dynamique rotation-
nelle. Cette expression de γ suppose notamment que les deux sources sont
complètement cohérentes et que les polarisations des deux rayonnements har-
moniques sont parfaitement identiques. Pour la première hypothèse, Bellini
et al. [14] affirment que c’est le cas. En revanche, suivant l’expérience consi-
dérée, la seconde hypothèse peut être valable ou non. En effet, dans le cas
où les polarisations des impulsions de pompe et de sonde sont parallèles ou
perpendiculaires, quelle que soit la valeur de τ la distribution angulaire des
molécules respecte une symétrie cylindrique d’axe la direction de polarisa-
tion du laser de génération. La géométrie du milieu de génération impose
alors que les harmoniques soient polarisées linéairement suivant la direction
de polarisation du laser de génération. Par conséquent la seconde hypothèse
est valable pour ce type d’expériences. En revanche, si les polarisations des
faisceaux d’alignement et de génération ne sont pas parallèles, la centrosy-
métrie du milieu est rompue et il a été observé que l’état de polarisation des
harmoniques n’est plus linéaire [98, 119, 202]. Cet effet est étudié plus en dé-
tail au chapitre 4. Par conséquent, il n’est plus possible d’attribuer toute la
perte de contraste des franges aux variations d’intensité dues à la dynamique
rotationnelle sondée. Dans ce cas, il faut prendre en compte la composante
perpendiculaire du rayonnement harmonique émis par la source alignée dans
l’équation 2.23 qui peut se réécrire :
S(y,θal) = Eq,//(θal)2 +Eq,⊥(θal)2 +Eq(ref)2+
2Eq,//(θal)Eq(ref)cos (kqy+ φq,//(θal)) (2.24)
où θal désigne l’angle d’alignement des molécules, c’est-à-dire l’angle entre
les polarisations des faisceaux d’alignement et de génération, Eq,// et Eq,⊥ dé-
notent les composantes de Eq respectivement parallèle et perpendiculaire à
la direction de polarisation de Eq(ref) qui est supposé être polarisé linéaire-
ment suivant la même direction que le laser de génération. φq,//(θal) désigne
la différence de phase entre le champ électrique d’ordre q émis par la source
de référence et la composante parallèle du champ de même ordre harmonique
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Figure 2.26. Evolution (a) de la phase en
pi radians et (b) de l’intensité (Iq = ∣Eq∣2)
des trajectoires courtes de H19 (en gris
clair), H23 (en gris foncé) et H27 (en noir)
générées dans le dioxyde de carbone en
fonction de τ. Les polarisations de la
pompe et de la sonde sont parallèles. Une
moyenne glissante sur trois points a été
effectuée. La phase et l’amplitude de
chaque harmonique sont normalisées à leur
valeur à τ =31 ps.
émis par la source générée dans les molécules alignées à l’angle θal. Il n’est pas
facile de déconvoluer complètement Eq(ref) des composantes de Eq(τ), faute
de pouvoir isoler les deux rayonnements. Cependant il est possible d’accé-
der à Eq(τ) ou Eq,//(θal) relativement à une autre valeur de τ, négative par
exemple. Le rapport ∣ Eq(τ)Eq(τ<0) ∣ est ainsi utilisé pour obtenir les courbes de la
figure 2.25 b.
La courbe de l’amplitude de H15 reflète bien la structure de la densité
électronique de l’orbitale HOMO de l’azote comme attendu [95, 103]. En re-
vanche celle de H11 montrant des variations de signe opposé à celles de H15,
est moins bien comprise. Ces courbes ont déjà été observées en 2010 par Soifer
et al. [160], qui ont attribué cet inversement de structure pour les trajectoires
courtes, à un processus multi-photonique de génération d’harmoniques sous
le seuil d’ionisation impliquant des états résonnants intermédiaires. Pour arri-
ver à ces conclusions, ils ont effectué des simulations avec la méthode CTMC
pour Trajectoires Classiques et Monte-Carlo, qui prend en compte le potentiel
de la molécule pour le calcul des trajectoires dans une approche classique. Le
potentiel modèle utilisé pour l’azote est décrit dans [160]. Dans cet article, la
phase du rayonnement harmonique n’est pas mesurée. Sur la figure 2.25 a,
le comportement de φ11(τ) est opposé à celui de φ15(τ). Ces informations de
phase fines (de l’ordre de 300 mrad pour H15) donnent des renseignements
supplémentaires sur la structure des états électroniques impliqués dans la gé-
nération de ces ordres harmoniques. Pour cela des simulations avec le code
CTMC-QUEST [65] devraient permettre de confirmer l’implication de ces états
électroniques intermédiaires. Des mesures de phase par la technique RABBIT
mais aussi d’amplitude, effectuées sur le laser PLFA ont permis de confirmer
le comportement décrit ci-dessus, mais aussi des variations en fonction de
l’éclairement de génération, ce qui est cohérent avec les observations décrites
par Soifer et al. [160]. Ces mesures ne sont pas présentées ici. Par ailleurs,
notons que l’impossibilité d’analyser les trajectoires longues est préjudiciable
eu égard aux informations portées par ces rayonnements, comme rapporté
par Soifer et al. [160].
Ces premiers résultats expérimentaux valident le principe de l’interféro-
métrie optique à deux sources utilisant un DOE, ainsi que la bonne résolution
à laquelle elle donne accès.
2.7.3 Mesure de phase dans le dioxyde de carbone autour d’une
structure d’alignement
Les résultats obtenus dans le paragraphe précédent, ouvrent la voie à des
mesures de phase à l’intérieur des structures apparaissant dans l’amplitude
du dioxyde de carbone, à des retards correspondant à une fraction de T0,rot,
qui ont été évoqués récemment par Lock et al. [106]. Ces structures inatten-
dues ont été attribuées par les auteurs de l’article [106] à des dynamiques élec-
troniques se déroulant pendant l’excursion de l’électron dans le continuum,
suivant le modèle à trois étapes. Cependant, un autre modèle interprète ces
structures fines uniquement à partir du paquet d’ondes rotationnel et de la
très haute non-linéarité du processus de GHOE [186]. Dans ce paragraphe,
nous ne mesurons pas directement la phase au voisinage de ces structures,
mais à l’intérieur de celle observée aux trois quarts de la période de rotation
fondamentale du dioxyde de carbone.
Modèles pour la GHOE dans le dioxyde de carbone
Les variations d’amplitude de la GHOE en fonction de la phase d’un pa-
quet d’ondes rotationnel excité dans le dioxyde de carbone ont été rappor-
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tées à de nombreuses reprises ([20, 106, 107, 157, 182, 183, 201]). Cependant
l’énergie à laquelle se produit le maximum de contraste varie suivant la lon-
gueur d’onde et l’éclairement de génération, ainsi qu’avec le degré d’aligne-
ment des molécules. L’interprétation de ces différences fait toujours débat.
Principalement deux sources d’explication sont en concurrence : le modèle à
deux centres proposé par Lein et al. [97] et le modèle multi-orbitalaire proposé
par Smirnova et al. [157]. Le premier modèle repose sur des effets de structure
de l’orbitale moléculaire la plus haute occupée (HOMO) lorsque le second met
en avant la dynamique électronique attoseconde ayant lieu pendant la GHOE
lorsque plusieurs orbitales y contribuent.
Afin de préciser ces modèles, la dépendance de la phase ([20, 155, 157, 201])
et de la polarisation ([98]) des harmoniques en fonction de la distribution an-
gulaire des molécules ont aussi fait l’objet de mesures expérimentales. En lien
avec le maximum de contraste, un saut de phase de pi est attendu dans les
deux cas. Dans le cas d’un effet purement structural, l’énergie de photon à
laquelle se produit ce saut de phase marquant une interférence destructive,
ne doit dépendre ni de l’éclairement, ni de la longueur d’onde de génération.
Au contraire, dans le cas d’une interférence dynamique, les temps d’excur-
sion dans le continuum associés aux différentes orbitales et le poids relatif des
orbitales varient, ce qui a pour effet de changer la position du minimum spec-
tral [193] et du saut de phase associé dans le spectre harmonique. Par ailleurs,
le degré d’alignement des molécules a une influence importante sur la posi-
tion de cette interférence destructive [144].
Lock et al. [107] ont associé le saut de phase brutal qu’ils ont observé à H31
en variant τ autour de 34 T0 du dioxyde de carbone, à un saut de phase struc-
tural. Smirnova et al. [157] ont eux observé une évolution de phase régulière
d’amplitude 2 radians à H23 en fixant τ à 12 T0 et en faisant varier θal, qu’ils
ont interprété comme un changement de l’orbitale dominant la GHOE, pas-
sant de la HOMO à la HOMO-2. Pour reproduire ces résultats, les deux types
d’expériences ont été réalisées. Nous présentons ici des mesures du premier
type, celles du second type étant étudiées en détails en section 2.7.4.
Résultats expérimentaux
Avec un dispositif expérimental très proche de celui décrit dans la section
précédente, mais cette fois avec le laser LUCA et une vanne piezo AttoTech
équipée d’un orifice circulaire de 150 µm de diamètre, l’interféromètre à DOE
dans le plan de Fourier est utilisé pour sonder la dynamique rotationnelle du
dioxyde de carbone au voisinage des trois quarts de sa période de rotation
fondamentale, 34 T0,rot =32 ps. Une seule impulsion de pompe est utilisée. Les
polarisations des faisceaux de pompe et de sonde sont parallèles. La phase
et l’amplitude sont déterminées de la même façon que pour l’azote dans la
section précédente. D’après la loi de la coupure, l’éclairement de génération
est estimé à 1,2×1014 W.cm-2.
Les résultats présentés en figure 2.26 (b) montrent un maximum de
contraste pour la dernière harmonique détectée, ici H27. Pour H23, l’ampli-
tude est minimale quand les molécules sont alignées parallèlement au laser
en raison du plan nodal contenant l’axe moléculaire que présente l’orbitale
HOMO du dioxyde de carbone (τ = 32,1 ps). L’amplitude passe ensuite par
un maximum lorsque les molécules sont alignées perpendiculairement à la
polarisation du laser de génération (τ = 32,5 ps). Pour H27, un maximum local
est observé à l’intérieur du creux centré en τ = 32,25 ps.
La figure 2.26 (a) montre l’évolution de la phase de H19, H23 et H27 en
fonction du retard entre les impulsions de pompe et de sonde autour de τ =
3
4 T0. Le saut de phase de pi se produit cette fois pour H27, qui se trouve être le
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FIGURE 2.27: Evolution de la phase en pi radians (a) et de l’amplitude (c) des
trajectoires courtes de H13 (en bleu clair) à H23 (en bleu foncé) générées dans
le dioxyde de carbone en fonction de l’angle d’alignement θal. τ est fixé de
21,3 ps. Evolution de la phase en pi radians (b) et de l’amplitude (d) des trajec-
toires longues de H13 (en rouge clair) à H23 (en rouge foncé) pour les mêmes
données expérimentales Les phases et amplitudes ont été moyennées sur les
zones de l’espace spatio-spectral repérées sur la figure 2.28. Résutats expé-
rimentaux obtenus avec le laser AURORE en collaboration avec Y. Mairesse,
V. Blanchet et A. Ferré.
dernier ordre harmonique détecté, comme dans le cas de l’expérience décrite
dans [157]. Ce saut de phase est beaucoup moins brutal que celui présenté
par Lock et al. [107]. L’article IV montre les données de phase et d’amplitude
mesurées autour de 12 T0 qui présentent également un maximum de contraste
d’intensité et une évolution douce de la phase d’amplitude pi pour H27. Enfin,
en fixant τ à 34 T0 et en variant θal la même observation expérimentale est faite
pour H27 (données non-montrées), avec un déphasage de seulement pi2 à H27.





Les résultats que nous avons obtenus ici semblent confirmer le modèle
multi-orbitalaire. En effet, le fait que le saut de phase de pi soit observé dans
chaque expérience pour le dernier ordre harmonique visible est un signe que
la position de cette interférence destructive dépend fortement de l’éclairement
de génération. Cela peut se comprendre comme un effet de coupure, les orbi-
tales plus liées ayant un Ip plus élevé doivent avoir une coupure plus haute
et leur contribution est augmentée dans la coupure du spectre. Il faut toute-
fois noter que dans un passé récent, les deux interprétations ont eu tendance
à évoluer, les partisans des interférences structurales prenant en compte le de-
gré d’alignement dans leur simulations ([144, 182]) et ceux des interférences
dynamiques décrivant plus précisément la structure de chaque orbitale ([91]).
2.7.4 Spectroscopie hautement non-linéaire étendue aux
trajectoires longues dans les molécules alignées
En gardant le même dispositif expérimental que celui décrit en sec-
tion 2.7.2, mais en n’utilisant qu’une seule impulsion pompe et en décalant
les MCP afin de pouvoir caractériser les ordres harmoniques plus élevés, des
mesures de phase dans le dioxyde de carbone puis dans l’azote sont effectuées
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avec le laser AURORE. Cette fois-ci, τ est fixé à 12 T0,rot et c’est la polarisation
de la pompe qui est modifiée au moyen d’une lame demi-onde. La distribu-
tion angulaire des molécules a alors une forme de 8, c’est-à-dire qu’elle est pi-
quée autour de la direction de polarisation de l’impulsion pompe. La direction
de recollision du paquet d’onde électronique avec la molécule est modifiée par
rapport à l’axe inter-nucléaire de la molécule diatomique en changeant θal.
Spectroscopie harmonique des niveaux électroniques du dioxyde de
carbone résolue en chemins quantiques
Ce type d’expérience de spectroscopie moléculaire hautement non-linéaire
a déjà été mené dans le dioxyde carbone par Smirnova et al. [157]. Les amélio-
rations escomptées de ces nouvelles expériences résident dans :
– le fort degré d’alignement des molécules autorisé par la faible tempéra-
ture rotationnelle des gaz délivrés par la vanne Even-Lavie,
– la haute résolution de phase grâce à l’utilisation de l’interféromètre à
DOE,
– l’extension de la spectroscopie harmonique de phase aux trajectoires
longues.
Cela doit permettre de lever l’ambiguité entourant l’interprétation des résul-
tats obtenus.
En suivant la méthode d’analyse par ondelettes décrites en section 2.6.3,
la phase et l’amplitude des radiations apparaissant sur l’axe optique et cen-
trées sur la composante spectrale centrale de l’harmonique sont déterminées
et représentées en figure 2.27 (a) et (c). L’éclairement de génération est es-
timé à 0,8×1014 W.cm-2. Ces résultats sont compatibles avec ceux présentés
dans [157] mais beaucoup mieux résolus angulairement. Ainsi la variation
progressive de phase d’amplitude 2 radians observée pour H23 entre 0 et
90 degrés par les auteurs de la référence [157], devient un saut de phase d’am-
plitude 2,5 radians, centré autour de 35 degrés en coïncidence avec un mini-
mum d’amplitude. La phase redescend ensuite de 0,4pi avec une pente plus
douce de 35 à 90 degrés. Les harmoniques H17 à H21 partagent ces tendances
avec H23, mais avec des amplitudes de variation plus faibles. En revanche H13
et H15 ont un comportement qualitativement différent, avec une phase qui di-
minue de 0 à 90 degré. Les amplitudes de variation de la phase pour ces deux
harmoniques sont faibles. Cette répartition des harmoniques en deux groupes
reste valable pour les variations d’amplitude. Si un maximum absolu se pro-
duit entre 62 et 66 degrés pour tous les ordres harmoniques, les quatre ordres
les plus élevés sont marqués par un maximum local à 0 degrés, là où H13 et
H15 montrent un minimum absolu.
O. Smirnova a récemment proposé que ces variations pourraient être liées
à des changements du poids relatif de quatre orbitales impliquées dans l’émis-
sion, contrôlé par l’angle d’alignement θal. L’évolution des phases donnerait
alors accès à une différence de phase entre les différents canaux à l’ionisation.
Les résultats expérimentaux présentés dans cette section sont actuellement
analysés par le groupe théorique d’O. Smirnova pour comparaison avec ce
nouveau modèle prenant en compte les 16 possibilités de couplage entre les
quatre canaux d’ionisation impliqués.
Notre protocole d’analyse permet également de dégager des variations de
phase hors axe optique et spectral, par l’analyse en ondelettes élémentaire
présentée au paragraphe 2.6.3. Que se passe-t-il dans les zones de l’image
qui sont en dehors de l’axe optique et de la composante spectrale centrale de
l’harmonique ? Pour représenter complètement les cartes de phase et d’ampli-
tude, il faut trois dimensions : une première pour la divergence du faisceau
harmonique θ, une deuxième pour le spectre ν et une dernière pour le pa-
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FIGURE 2.28: Carte spatio-spectrale de l’écart eν0,θ0(ν,θ) entre (ν,θ) et une ré-
férence (ν0,θ0) lorsque la référence est sur l’axe spectral et proche de l’axe op-
tique (spectre bleu), en dehors de l’axe optique (spectre rouge). Une fonction
eν0,θ0(ν,θ) est définie par ordre harmonique.
ramètre d’excitation θal. Ce type de représentation étant difficile à réaliser et
souvent peu pratique à interpréter, une autre façon de mettre en valeur les
résultats a été développée. Il s’agit de regrouper ensemble tous les couples
de points (ν,θ) de l’espace spatio-spectral présentant le même comportement
en fonction de θal avec un certain taux d’acceptance. Ainsi différentes zones
de l’espace spatio-spectral peuvent être identifiées et représentées en deux
dimensions. Bien entendu, la recherche des couples de points (ν,θ) se fait à
l’intérieur d’un seul ordre harmonique. Par ailleurs, ce sont les évolutions de
phase et d’amplitude normalisées qui sont prises en compte pour permettre
le regroupement de couples de points qui ont le même comportement avec
θal, mais une amplitude globalement plus faible ou un décalage global de
la phase. L’équation 2.25 permet de formaliser cette procédure, en donnant
l’expression analytique de l’écart entre le comportement du champ électrique∣Eν,θ(θal)∣eiφν,θ(θal) avec l’angle d’alignement θal au point (ν,θ) et celui de réfé-








Deux cartes spatio-spectrales de l’écart eν0,θ0(ν,θ) ≤ e0 pour deux couples
de référence (ν0,θ0) sont montrées en figure 2.28. L’un correspond à des émis-
sions près de l’axe optique et de l’axe spectral (en bleu) et l’autre à des émis-
sions en dehors de ces deux axes (en rouge). Deux spectres distincts peuvent
alors être reconstruits. Le spectre bleu peut être associé sans ambiguité aux tra-
jectoires courtes. Le spectre rouge donne une idée de la zone spatio-spectrale
où apparaissent les trajectoires longues. Il faut cependant garder en mémoire
que la représentation sous forme de carte est un moyen d’organiser l’informa-
tion contenue dans les données expérimentales qui sont beaucoup plus riches
puisque les variations de phase et d’amplitude en fonction de θal sont déter-
minées pour tous les points de l’espace spatio-spectral où il y a du signal.
Les couples (ν0,θ0) ainsi que la valeur de e0 ont été choisis harmonique
par harmonique afin de donner une forme de disque aux zones tracées en
bleu sur la figure 2.28 et une forme d’anneau à celles tracées en rouge. Cette
méthode est justifiée par les résultats qu’elle porte : en figure 2.27, les évo-
lutions de la phase (encart b) et de l’amplitude (encart d) en fonction de θal
moyennées sur les zones rouges présentées en figure 2.28, sont très différentes
71
2.7.4 Spectroscopie hautement non-linéaire étendue aux trajectoires longues dans les molécules alignées
Figure 2.31. Amplitude (a) et phase (b)
de la composante parallèle du dipôle de
photionisation du canal X de l’azote
d’après Lucchese et al. [110]
de celles associées aux trajectoires courtes et quoique moins contrastées, elles
sont bien réelles. Cela constitue la preuve que deux dynamiques attosecondes
différentes peuvent être sondées lors d’une seule et même expérience. Le fait
de les associer aux trajectoires courtes ou longues est une seconde étape.
En se plaçant dans l’hypothèse où les phases et amplitudes mesurées dans
les deux zones sont bien liées aux deux premières trajectoires quantiques im-
pliquées dans la GHOE, l’absence de maximum local autour de 0° dans l’am-
plitude de H17 à H23 laisse penser que pour ces trajectoires, le changement
d’orbitale n’a pas eu lieu et que seule la HOMO a contribué à la GHOE. Cela
est cohérent avec l’hypothèse que les trajectoires longues sont générées pour
des éclairements plus faibles que les trajectoires courtes (voir la section 2.4.2).
Cependant un modèle théorique et des simulations sont nécessaires pour sou-
tenir de telles conclusions. Notamment il serait bon d’effectuer des simula-
tions macroscopiques pour identifier les zones spatio-spectrales où les trajec-
toires longues prédominent dans ces conditions expérimentales. D’autres ef-
fets peuvent en effet intervenir. Les trajectoires longues et courtes recombinent
avec l’ion parent à des instants différents, séparés environ d’une demi-période
laser, suivant l’ordre harmonique. Ainsi il se peut que la prédominance de la
HOMO soit due à l’instant de recombinaison plutôt qu’à un éclairement de
génération plus faible, étant donné que l’ion évolue pendant le processus de
génération. Par ailleurs des dynamiques nucléaires peuvent entrer en jeu à
ces échelles de temps( [8, 39, 57, 134]). Il se peut aussi que le champ électrique
laser réarrange les niveaux électroniques et change leur structure à la recom-
binaison.
Un détail intriguant peut encore venir perturber ces interprétations. H23
qui est l’harmonique de la coupure présente une contribution pour les trajec-
toires longues nettement séparée de celle des trajectoires courtes (figure 2.24 b)
qui se retrouve aussi dans l’analyse par ondelettes. Or dans la coupure les tra-
jectoires courtes et longues doivent converger. Est-ce le signe qu’une orbitale
d’Ip plus faible intervient ici ? Mais pourquoi seulement dans la trajectoire
longue ? D’autre part, les raies plasma visibles de part et d’autre de H21 sont
les signes de la présence d’agrégats dans le milieu de génération. Si cette pré-
sence témoigne de la température très froide du milieu de génération, ce qui
est bon pour la qualité d’alignement des molécules, les agrégats peuvent aussi
contribuer à la GHOE [181] particulièrement hors axe pour les harmoniques
proches de la coupure comme l’ont montré Ruf et al. [142]. Cependant la dé-
pendance vis à vis de θal ne peut pas venir de ces agrégats qui sont a priori
insensibles à la polarisation d’une impulsion de pompe arrivant 21,3 ps avant
la sonde. La situation est donc particulièrement intriguante et les premiers
résultats du groupe d’O. Smirnova doivent l’éclaircir.
Spectroscopie de phase au voisinage de la résonance de forme dans l’azote
Dans l’azote, la dépendance de la phase harmonique avec θal a été mesurée
par interférométrie à deux sources par Lock et al. [107]. Elle a aussi été déter-
minée à partir d’un réseau transitoire d’alignement par Rupenyan et al. [143]
et indirectement par Haessler et al. [59], en utilisant la technique RABITT. Se-
lon Lock et al. [107], le paquet d’ondes rotationnel excité dans l’azote n’affecte
pas la phase des harmoniques générées. Ce n’est pas le cas selon Haessler
et al. [59] qui affirment que la phase est sensible à la fois à la structure de
l’orbitale HOMO et à la dynamique de l’ion ayant lieu pendant la génération,
c’est-à-dire à une contribution de la HOMO-1. Ce sont aussi les conclusions
des articles I et II. Les dipôles utilisés pour expliquer les résultats observés
sont calculés en ondes planes et reflètent donc principalement la distance in-
teratomique de la molécule. En revanche, d’après Rupenyan et al. [143] un
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FIGURE 2.29: Amplitude de H13 à H29 générées dans l’azote fonction de l’angle
d’alignement θal, à 4 éclairements de génération (les différentes tonalités de
couleur) donnés en unité de 1014 W.cm-2 pour les trajectoires courtes (bleus) et
les trajectoires longues (rouges). L’amplitude est normalisée à son minimum
pour chaque courbe. Résutats expérimentaux obtenus avec le laser AURORE
en collaboration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
FIGURE 2.30: Phase de H13 à H29 générées dans l’azote en fonction de l’angle
d’alignement θal, à 4 éclairements de génération. Le code couleur est le même
que celui utilisé pour la figure 2.29. La phase est normalisée à 90°. Résutats ex-
périmentaux obtenus avec le laser AURORE en collaboration avec Y. Mairesse,
V. Blanchet et A. Ferré.
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Figure 2.32. (a) Carte spatio-spectrale
regroupant par couleur les couples (ν0,θ0)
qui présentent la même valeur de θmaxal ,
angle d’alignement pour lequel la phase de
H23 est maximale. Le bleu correspond à 0°
et le rouge à 90°. (b) Cercles concentriques
d’épaisseur 0,015ω0 sur lesquels la phase
spatio-spectrale représentée dans l’encart
(c) est définie. La couleur de chaque cercle
correspond à la valeur la plus probable de
θminal sur ce cercle. Le code couleur est le
même que pour l’encart (a) sauf le bleu qui
indique ici que la phase n’a pas été
analysée dans cette zone. (c) Evolution de
la phase de H23 avec θal résolue
spatio-spectralement. En abscisses,
l’énergie de photon et en ordonnées, la
divergence correspondante. Cette
correspondance est établie grâce aux
comportements de phase homogènes.
Carte lissée.
seul canal d’ionisation est suffisant pour interpréter les variations de phase
observées à condition de prendre en compte la structure de l’ion impliqué
dans l’étape de recombinaison du POE. En particulier la présence d’une ré-
sonance de forme dans le canal d’ionisation 3 σg → kσu de l’azote pour des
photons de 30 eV [110], joue un rôle important dans l’émission harmonique.
En attendant de pouvoir exciter un paquet d’ondes vibrationnel dans
l’azote, les différents modèles évoqués précédemment ont été testés en réa-
lisant des mesures de phase dans l’azote aligné par interférométrie optique
à deux sources. Le dispositif utilisé est exactement le même que celui utilisé
pour le dioxyde de carbone dans la sous-section précédente. Les mesures sont
également réalisées à 12 T0 en variant θal. Dans cette section, l’amplitude (fi-
gure 2.29) et la phase (figure 2.30) de l’émission harmonique dans la région
spectrale de la résonance de forme de l’azote sont étudiées expérimentalement
pour les trajectoires courtes et longues suivant le même procédé que celui dé-
crit précédemment pour le dioxyde de carbone et ce pour quatre éclairements
de génération de 0,7 à 1,2×1014 W.cm-2. Sur l’amplitude, la résonance de forme
est clairement visible autour de θal = 0° pour H19 et H21 avec un maximum
de contraste pour H21, en particulier sur les trajectoires courtes et pour des
éclairements de génération intermédiaire (0,8 et 1,1×1014 W.cm-2). En ce qui
concerne les trajectoires longues, cet effet est beaucoup moins prononcé. Les
variations d’amplitude de H17 et H23 sont également marquées par la réso-
nance de forme. A partir de H25 jusqu’à H29, un minimum local apparaît dans
l’amplitude au voisinage de 0°. L’apparition de ce minimum est fortement lié à
l’éclairement de génération et à la trajectoire électronique considérée. Autour
de θal = 90°, les variations d’amplitude différent d’un éclairement de généra-
tion à l’autre et ce, dans les trajectoires longues comme dans les trajectoires
courtes. En particulier, un maximum local est observé pour les ordres harmo-
niques proches de la coupure pour les trajectoires courtes. En revanche pour
les trajectoires longues, si ce maximum local n’est pas présent pour tous les
éclairements de génération, il apparaît avant la coupure. Par exemple pour un
éclairement de 1,2×1014 W.cm-2, le maximum local apparaît dès H21 pour les
trajectoires longues, alors qu’il n’arrive qu’à H25 pour les trajectoires courtes.
En ce qui concerne la phase, globalement les variations sont plus im-
portantes pour les trajectoires courtes que pour les trajectoires longues.
Pour les trajectoires courtes et des éclairements de génération inférieurs à
1,2×1014 W.cm-2, la courbure de phase au voisinage de 0° s’inverse au passage
de la résonance de forme. Les phases mesurées montrent une grande dépen-
dance à l’éclairement de génération, y compris au voisinage de la résonance de
forme, ce qui incite à penser que des dynamiques attosecondes ont lieu pen-
dant la GHOE dans l’azote à ces éclairements de génération. La modélisation
de ces phénomènes est en dehors du cadre de ce manuscript. Cependant Di-
veki et al. [39] ont montré que la phase de l’émission harmonique dépend
fortement de l’intensité de génération par des mesures RABITT pour diffé-
rents θal et ce en raison de l’implication du canal d’ionisation A et de la dyna-
mique vibrationnelle présente dans ce dernier. Comme cela est visible sur la
figure 2.32, à l’intérieur d’une harmonique, ici H23 générée à un éclairement
de 1,1×1014 W.cm-2, l’évolution de la phase avec θal dépend fortement des
coordonnées spatio-spectrales de l’harmonique considérée. Les coordonnées
spatio-spectrales sont réparties sur des cercles concentriques représentés dans
l’encart (b), sur lesquels la moyenne de la phase est effectuée. La dépendance
de la phase en θal est reportée dans l’encart (c) pour chacun des cercles aux-
quels sont associés une valeur de divergence et une valeur de désaccord par
rapport à la valeur centrale du spectre de l’harmonique. En moins de 0,5ω0,
énergie d’un photon IR, la variation maximale de phase avec θal passe de
pi
2
à pi10 et la valeur de θal réalisant l’extremum de phase passe de 54° à 34°. Au-
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dessus de 0,5ω0, les variations de phase changent qualitativement de forme
de façon spectaculaire : c’est sans doute l’apparition des trajectoires longues.
Cette façon d’analyser la phase rend compte d’une forte dépendance du com-
portement de la phase harmonique à l’échelle femtoseconde c’est-à-dire du
cycle IR de génération, ce qui peut être interprété comme une dépendance de
la phase vis-à-vis de l’intensité de génération ou bien comme une modifica-
tion du milieu de génération cycle après cycle. Un effet du champ électrique
sur la structure de la molécule à la recombinaison du POE est également à
envisager, mais aucune étude théorique n’a démontré une telle influence, le
champ électrique étant généralement considéré comme égal à zéro lors de la
recombinaison, ce qui n’est pas loin d’être vrai dans la coupure. En tout état
de cause, ces mesures de phase résolues spatio-spectralement montrent sans
ambiguité que la divergence harmonique tout comme la dérive de fréquence
harmonique à l’échelle femtoseconde dépend de l’angle d’alignement des mo-
lécules.
Récemment des modèles théoriques ont été proposés pour prendre en
compte la présence dans le continuum électronique d’une résonance de forme
au moment de la recombinaison. Un des modèles propose que la présence de
cette structure retarde la recombinaison et se comporte comme un piège pour
l’électron. Un modèle en 4 étapes a même été proposé par Strelkov [163]. Tu-
dorovskaya and Lein [173] ont confirmé que ce modèle était physiquement
possible par des calculs reposant sur la résolution de l’équation de Schrödin-
ger résolue en temps. Leur étude comprend aussi des simulations macrosco-
piques pour deux situations : un temps de vie de la résonance plus long ou
moins long que la durée du cycle optique. Dans le cas de l’azote, la résonance
de forme a une largeur de 4 eV [110] lorsque la molécule est à l’équilibre, ce qui
lui confère un demi temps de vie de 150 as. Cette valeur est bien en-dessous
de la période du cycle optique à 800 nm, ce qui ne permet pas de tester les
prédictions théoriques de Tudorovskaya and Lein [173]. Par ailleurs, le dipôle
de photoionisation calculé par Lucchese et al. [110] présente près de la réso-
nance de forme une phase spectrale linéaire, comme prévu par Strelkov [163]
(voir figure 2.31). Cependant, le RABITT n’est pas une méthode de mesure
très adaptée pour mesurer des évolutions linéaires de la phase avec l’énergie
car cette technique permet de mesurer la dérivée de la phase à la dérive de
fréquence propre à la GHOE près et non pas directement la phase elle-même.
Comme nous l’avons vu au chapitre 1, cette technique permet d’accéder à la
dérivée de la phase spectrale à une constante près car le délai de groupe ab-
solu est difficile à mesurer. Il n’est donc pas très étonnant que l’effet de la
résonance de forme sur les traces RABBIT n’ait été vu ni par Haessler et al.
[59], ni par Diveki et al. [39].
Pour étudier cet effet en détail, une possibilité serait de modifier cette ré-
sonance de forme, par exemple en excitant un paquet d’ondes vibrationnel
dans l’azote. Comme l’ont montré Dehmer et al. [35], la position, le temps de
demi-vie et l’intensité de la résonance de forme dépendent fortement de la
distance interatomique de la molécule. Cependant, cela constitue un réel défi
technologique. En effet, si on fait l’analogie avec ce qui se fait actuellement
pour les paquets d’ondes rotationnels, pour exciter un paquet d’ondes vibra-
tionnel équivalent, il faudrait des impulsions de pompe ayant un spectre ex-
trêmement large (quelques électron-volts) et pour sonder cette dynamique des
impulsions de sonde très courtes (de l’ordre de la centaine d’attosecondes).
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FIGURE 2.33: Modes de vibration normaux de SF6 adaptés de la réfé-
rence [184]. Pour chaque mode sont donnés le nombre d’onde, la période, la
dégénérescence et l’activité du mode.
2.7.5 Spectroscopie de phase des modes de vibration de
l’hexafluorure de soufre
L’hexafluorure de soufre
L’hexafluorure de soufre (SF6) est une espèce chimique gazeuse pour une
large gamme de température, inerte et très riche spectralement dans la région
où le processus de GHOE a lieu (20 eV au-dessus du premier seuil d’ionisa-
tion). Les orbitales HOMO et HOMO-4 sont séparées par moins de 5 eV [66].
Toutes ces orbitales moléculaires de valence, représentées en figure 2.35, sont
susceptibles de participer à la GHOE. Par ailleurs, certains de ces canaux d’io-
nisation présentent des résonances [67]. Enfin, il a été démontré par Walters
et al. [185] qu’il est possible d’exciter deux ou trois modes de vibration de
SF6 avec des impulsions laser de quelques dizaines de femtosecondes et que
la GHOE avec ces mêmes impulsions est une sonde qui permet de résoudre
temporellement les vibrations induites. Les modes de vibration normaux qui
sont susceptibles d’être excités dans nos conditions expérimentales sont re-
présentés en figure 2.33.
Résultats expérimentaux
Avant cette thèse, la spectroscopie harmonique des vibrations de SF6
étaient limitée à l’étude des oscillations du rendement harmonique avec le
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FIGURE 2.34: Module de la transformée de Fourier des oscillations (a) de l’am-
plitude harmonique et (b) de la phase harmonique avec le retard pompe-
sonde. Deux modes de vibration sont visibles dans les oscillations de la phase :
le mode à 525 cm−1 et le mode à 775 cm−1, contre principalement un seul mode
dans les oscillations de l’amplitude : le mode à 525 cm−1, tandis que le mode
à 775 cm−1 est très faible. Résutats expérimentaux obtenus avec le laser AU-
RORE en collaboration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
retard pompe-sonde [184]. Nous présentons ici des mesures expérimentales 10
des variations de la phase harmonique induites par les vibrations de SF6.
Les résultats expérimentaux présentés ici ont été obtenus avec le laser AU-
RORE qui présente une bande spectrale suffisament large pour exciter en
phase jusqu’à trois modes de vibration de SF6. Le schéma expérimental est
celui décrit en figure 2.16. La durée de l’impulsion laser de génération, 27 fs,
autorise la résolution des vibrations les plus lentes de SF6. Cependant, même
pour le mode ν5, la durée d’impulsion laser est à peine deux fois plus courte
que la période de vibration. Pour avoir une résolution acceptable du phéno-
mène, il faudrait au minimum un rapport de 8 à 10 entre le temps caractéris-
tique de la dynamique sondée et la durée de l’impulsion de sonde, c’est-à-dire
des impulsions de génération de 4 ou 5 fs. Remarquons cependant que notre
compréhension du mécanisme de GHOE dans le modèle SFA, nous permet
d’établir une relation temps-fréquence, entre les cycles à l’intérieur de l’impul-
sion de génération et les composantes spectrales d’une harmonique : la partie
bleue du spectre est générée sur le front montant de l’impulsion, tandis que la
partie rouge du spectre est générée sur le front descendant. Par conséquent,
en effectuant une analyse résolue spectralement, il est possible d’accroître la
10. Ces expériences font partie d’une étude spectroscopique plus large de SF6 dont les résultats
sont exposés dans la thèse de D. Staedter [162]
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Figure 2.35. Quatre premières orbitales
de valence de l’hexafluorure de soufre.
résolution des vibrations de la molécule excitée. Ce type d’analyse n’est pas
présenté ici.
Le principe des expériences présentées ici est identique à celui des sec-
tions précédentes : le DOE binaire est placé dans le faisceau de génération
pour créer deux sources. Une des deux sources est pompée par un faisceau
qui initie une dynamique vibrationnelle, tandis que l’autre source reste non-
pompée et sert de référence. La phase et l’amplitude mesurées oscillent avec
le retard pompe-sonde. Pour chaque ordre harmonique détecté, le module de
la transformée de Fourier des oscillations de l’amplitude est présenté en fi-
gure 2.34 (a). Cela correspond au poids relatif des modes de vibration contri-
buant aux oscillations de l’amplitude harmonique. H23, H25 et H27 sont mo-
dulés très nettement à 525 cm−1 et peu plus légèrement à 725 cm−1. Pour les
ordres harmoniques inférieurs, les modes de vibration sont moins marqués et
des transitions apparaissent. Ainsi H13 est fortement modulée à 525 cm−1, tan-
dis que le rendement harmonique de H15 n’est quasiment pas affecté par les
vibrations de SF6. Ce type de changement de régime peut être associé avec un
changement de l’orbitale dominant la GHOE dans la gamme spectrale consi-
dérée. Chaque orbitale (voir la figure 2.35) de valence de SF6 a des symétries
qui lui sont propres. Par conséquent les modes de vibration du paquet d’onde
nucléaire ne sont pas les mêmes suivant l’orbitale considérée et la réponse
du milieu non-linéaire aux vibrations est modulée spectralement. Le fait que
les changements d’orbitales soient brutaux peut être expliqué par la présence
de résonances dans le continuum de SF6. En effet, comme nous l’avons déjà
énoncé au paragraphe 2.7.4, dans le cas d’une résonance de forme, la structure
électronique du continuum de la molécule peut être fortement distordue par
les vibrations de la molécule.
Le poids relatif des modes de vibration contribuant aux oscillations de
la phase harmonique est représenté en figure 2.34 (b). La comparaison avec
l’encart (a) permet d’affirmer que la spectroscopie hautement non-linéaire de
phase est beaucoup plus robuste que la spectroscopie d’amplitude. On peut
attribuer cette propriété à la très bonne stabilité du dispositif interféromé-
trique qui conserve la relation de phase entre les deux sources, même en pré-
sence de fluctuations tir à tir de l’intensité laser. En effet, la contribution des
modes de vibration est beaucoup plus marquée sur ces mesures de phase que
sur les mesures d’amplitude commmentées précédemment. Dans le cas de la
phase, les deux modes à 525 et à 775 cm−1 modulent la phase de l’émission
de tous les ordres harmoniques. Seule H17 est moins modulée que les autres
harmoniques. Là encore un changement d’orbitale peut être évoqué.
Conclusion
Grâce à la grande stabilité de l’interféromètre à DOE que nous avons dé-
veloppé au cours de cette thèse, nous avons pu mesurer les variations de la
phase et de l’amplitude harmonique induites par les vibrations de SF6. Nous
avons démontré que la spectroscopie de phase était beaucoup plus sensible
aux vibrations que la spectroscopie d’amplitude. Nous avons pu peupler au
moins deux modes de vibration de SF6 en phase et résoudre les oscillations
qu’ils induisent sur l’amplitude et la phase de la GHOE. Les vibrations du cy-
clohexane ont également pu être sondées par GHOE (résultats non montrés).
L’interprétation de ces résultats expérimentaux est en cours. Elle devra expli-
citer dans quelles proportions les différentes orbitales de valence de SF6 sont
impliquées dans la GHOE et comment les vibrations de la molécule modulent
ces proportions.
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2.8 Conclusion et perspectives
Dans ce chapitre, nous avons introduit l’utilisation d’un masque de phase
binaire placé dans le faisceau de génération pour créer deux foyers séparés
spatialement et synchronisés temporellement. A l’aide d’un code tridimen-
sionnel, nous avons simulé la GHOE dans l’argon en présence de ce masque
de phase et nous avons étudié les effets de la géométrie de focalisation sur le
recouvrement des émissions harmoniques issues des deux sources en champ
lointain. Puis en remplaçant l’argon dans une des deux sources par du kryp-
ton, nous avons démontré le lien entre la phase du dipôle SFA et la phase me-
surée en champ lointain. Dans le plateau, un bon accord est trouvé avec les va-
leurs calculées pour l’éclairement pic pour les trajectoires courtes et un éclai-
rement environ deux fois plus faible pour les trajectoires longues. A l’aide de
ces simulations, nous avons également prédit l’effet de l’ionisation du krypton
sur la phase mesurée en champ lointain.
Nous avons ensuite pu vérifier expérimentalement les prédictions numé-
riques quant au recouvrement des faisceaux harmoniques en champ lointain.
Nous avons alors utilisé l’interféromètre à DOE développé pour des expé-
riences de spectroscopie de phase hautement non linéaire dans les molécules
alignées :
– dans l’azote au voisinage du seuil, où nous avons mesuré des stuctures
de phase inversées,
– à l’intérieur d’une structure d’alignement du dioxyde de carbone, pour
lequel nos résultats permettent de lever la contradiction existant entre
les résultats de Zhou et al. [201] et ceux de Smirnova et al. [157] en faveur
de ces derniers.
Ces expériences nous ont permis de certifier que la précision de l’interféro-
mètre que nous avons développé est meilleure que λ100 dans tous les cas étu-
diés dans cette thèse.
Pour identifier plus finement les processus à l’oeuvre, nous avons proposé
une analyse en ondelettes rudimentaire des figures d’interférence qui nous
permet de dresser la carte spatio-spectrale des modulations de phase dues à
l’alignement des molécules. Cette analyse nous permet de résoudre les contri-
butions des trajectoires courtes et des trajectoires longues. Ces résultats sont
en cours d’interprétation et devraient conduire à une compréhension plus ap-
profondie de la contribution de la résonance de forme du canal X à la GHOE
dans l’azote. A partir de l’analyse de ces résultats en collaboration avec le
groupe d’O. Smirnova, nous pensons pouvoir préciser le poids relatif des dif-
férentes orbitales de valence impliquées dans la GHOE dans le dioxyde de car-
bone et mettre en évidence la contribution d’une phase d’ionisation entre les
différents canaux correspondants. Enfin nous montrons que l’interféromètre
à DOE que nous avons développé est suffisament stable pour résoudre les






MOLÉCULAIRE RÉSOLUE EN ANGLE ET EN
ÉNERGIE
3.1 Principe de la cartographie de l’espace des configurations
La GHOE dans les molécules linéaires met en jeu des paquets d’ondes
électroniques dont les vecteurs d’onde
→
k au moment de la recombinaison ont
des amplitudes couvrant une large gamme d’énergie et des directions quel-
conques par rapport à l’axe des molécules. Les deux grandeurs importantes
associées à l’échelle microscopique sont la norme ∣ →k ∣ et la direction de re-
combinaison du paquet d’ondes électroniques, définie par l’angle θ entre l’axe




k , tel que kx =→k . →ex= ∣ →k ∣ cos(θ). À
l’échelle macroscopique, ces deux grandeurs sont associées à l’énergie de pho-
ton et à l’angle d’alignement des molécules par rapport à la polarisation du
laser de génération. L’espace des configurations est défini comme l’ensemble
des coordonnées (h¯ω, θal) accessibles expérimentalement et est représenté par
la trame de fond des 4 encarts de la figure 3.1. Pour sonder la structure des
orbitales moléculaires de valence impliquées dans la GHOE ainsi que les dy-
namiques attosecondes se produisant pendant la réalisation de ce processus,
le schéma d’auto-sonde prévoit de caractériser l’amplitude, la phase et la po-
larisation des harmoniques d’ordre élevé en fonction de ces deux paramètres.
Jusqu’à présent et en ce qui concerne la phase, toutes les études de spectro-
scopie moléculaire hautement non-linéaire n’avaient caractérisé que la dépen-
dance de la phase de l’émission harmonique en fonction de l’un ou l’autre pa-
ramètre, mais jamais les deux en même temps. Smirnova et al. [157] et Zhou
et al. [201] ont montré qu’il est possible de mesurer la dépendance de la phase
avec l’angle d’alignement pour différents ordres harmoniques par des me-
sures d’interférométrie à deux sources, technique illustrée par la figure 3.1 (a).
Boutu et al. [20], puis Haessler et al. [59] ont montré qu’il est possible de mesu-
rer la dépendance de la phase avec l’énergie de photon pour différents angles
d’alignement des molécules par des mesures RABBIT, technique illustrée par
la figure 3.1 (b).
Chacune des deux approches donne une image incomplète de la carte
de phase. Nous nous proposons de les combiner grâce au dispositif d’inter-
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3.1 Principe de la cartographie de l’espace des configurations
FIGURE 3.1: Carte représentant le pavage de l’espace des configurations bidi-
mensionnel et la correspondance entre les composantes kx et ky du vecteur
d’onde électronique
→
k et les grandeurs expérimentales que sont l’angle d’ali-
gnement θal et l’énergie de photon h¯ω. (a) Illustration de la détermination
de la phase par la technique d’interférométrie à deux sources pour différents
ordres harmoniques [107, 157, 201]. La phase est déterminée à une constante
près qui dépend de l’ordre harmonique. (b) Illustration de la détermination
de la phase par la technique RABBIT pour différents angles d’alignement
comme présentée dans [20, 59] et les articles I et II. La phase est détermi-
née à une droite près qui dépend de l’angle d’alignement. (c) Illustration de
la détermination de la phase par la technique CHASSEUR combinant la tech-
nique RABBIT avec l’interférométrie à deux sources. La phase est déterminée
à une constante près qui est la même pour tous les points de l’espace des
configurations. Les mesures de phase par interférométrie à deux sources sont
reliées entre elles par l’intermédiaire d’une mesure RABBIT pour une des dis-
tributions angulaires pour lesquelles la phase a été déterminée, par exemple
l’échantillon isotrope. (d) Illustration de la double cartographie de la phase
(méthode MAMMOTH) en effectuant des mesures RABBIT pour chacune des
distributions angulaires pour lesquelles la phase a été déterminée par interfé-
rométrie à deux sources.
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férométrie à DOE présenté en section 2.3.3, avec lequel il devient possible
d’effectuer les deux types de mesure exactement dans les mêmes conditions
expérimentales. Non seulement, nous éliminerons ainsi un certain nombre
de constantes arbitraires introduites pour compenser les lacunes de chaque
approche, mais nous testerons aussi leur compatibilité et ainsi les théories
de leurs mesures respectives présentées aux chapitres 1 et 2. Plus précisé-
ment, avec la technique CHASSEUR, acronyme de Combined HArmonic Spec-
troscopy by two-Source EUv interferometry and RABITT, illustrée en figure 3.1 (c),
nous proposons de combiner M mesures de phase par interférométrie à deux
sources avec une seule mesure de phase par interférométrie quantique (RAB-
BIT) pour que deux points de l’espace des configurations soient reliés entre
eux par un seul lacet sans constante arbitraire. Avec la méthode MAMMOTH
acronyme de Mixed Approches for the MeasureMent Of the Total Harmonic phases,
illustrée en figure 3.1 (d), nous proposons de combiner M mesures par inter-
férométrie à deux sources avec N mesures RABBIT, pour que deux points de
l’espace des configurations soient reliés entre eux par un très grand nombre
de lacets différents, toujours sans aucune constante arbitraire.
Nous présenterons d’abord le dispositif expérimental permettant de com-
biner les mesures de phase par interférométrie à deux sources avec les me-
sures RABBIT. Nous détaillerons ensuite la technique CHASSEUR et présen-
terons la première reconstruction de carte de phase complète. Finalement nous
décrirons la méthode MAMMOTH et l’algorithme qui la soutient, avec là en-
core des résultats expérimentaux.
3.2 Description de l’expérience
Dispositif expérimental
Les expériences de type CHASSEUR et MAMMOTH ont été réalisées sur
le laser LUCA. Le DOE binaire décrit en section 2.3.3 est introduit dans le
faisceau annulaire de génération du dispositif expérimental utilisé par Boutu
et al. [20] et Haessler et al. [59] et pour les résultats reportés dans les ar-
ticles I et II. Le faisceau laser est d’abord divisé en deux parties : un peu plus
d’1 mJ est prélevé sur le faisceau incident pour aligner les molécules de façon
non-adiabatique (voir figure 3.2). Ce bras de l’interféromètre est muni d’un
atténuateur (lame demi-onde et deux polariseurs), d’un iris et d’une lame
demi-onde pour contrôler l’angle θal entre les polarisations des impulsions
de pompe et de sonde. De plus, une platine de translation micrométrique per-
met d’ajuster le retard entre ce faisceau de pompe et le faisceau de sonde à
la femto-seconde près, ce qui est largement suffisant pour résoudre les dy-
namiques rotationnelles étudiées, de l’ordre de la centaine de femtosecondes
dans l’azote. Le reste du faisceau est envoyé vers un interféromètre de Mach-
Zehnder à miroirs troués. La partie annulaire est utilisée pour la GHOE, sui-
vant la méthode décrite par Peatross et al. [136] (faisceau de sonde). La par-
tie centrale est utilisée comme faisceau d’habillage pour les mesures RABBIT.
Une platine de translation de précision nanométrique permet de synchroniser
les impulsions de génération et d’habillage avec une précision de quelques
dizaines d’attosecondes. Dans chacun des bras de l’interféromètre, un iris et
un atténuateur, du même type que celui utilisé pour le faisceau d’alignement,
sont mis en place pour ajuster la taille et l’éclairement de chaque faisceau de
façon indépendante.
Les trois faisceaux sont focalisés dans le milieu de génération par la même
lentille. Si les faisceaux de génération et d’habillage sont colinéaires, le fais-
ceau d’alignement est décalé spatialement. Il est possible de lui imposer un
petit angle par rapport à la direction de propagation du faisceau de génération
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FIGURE 3.2: Dispositif utilisé avec le laser LUCA pour les expériences de type
CHASSEUR et MAMMOTH combinant l’interférométrie à deux sources et la
caractérisation RABBIT. Le DOE décrit en section 2.3.3 est placé dans le bras de
l’interféromètre à miroirs troués correspondant au faisceau de génération an-
nulaire [136]. Une ligne à retard de précision nanométrique est utilisée pour le
faisceau d’habillage servant pour la caractérisation RABBIT. Une ligne à retard
de précision micrométrique permet d’ajuster le retard entre l’impulsion d’ali-
gnement et les impulsions de génération et d’habillage. Une lame demi-onde
placée dans le bras du faisceau d’alignement permet d’ajuster l’angle entre les
polarisations des faisceaux de pompe et de sonde. Un miroir torique et un mi-
roir plan permettent de refocaliser les harmoniques dans le spectromètre élec-
tronique à temps vol (MBES). Placés dans la configuration de Rowland, ces
deux éléments optiques permettent d’imager le foyer harmonique créé dans
la chambre de génération dans la région active du MBES. A cet endroit, les
harmoniques peuvent soit ioniser le gaz cible servant pour les mesures RAB-
BIT, soit poursuivre leur route vers le spectromètre à photon composé d’un ré-
seau cylindrique à pas variable Hitachi et de galettes de micro-canaux (MCP)
couplées à un écran de phosphore imagé par une caméra Basler A102f munie
d’un objectif de caméra.
pour qu’au foyer de la lentille, il recouvre spatialement soit les deux sources
à la fois, soit une seule des deux sources. Un miroir escamotable placé juste
après la lentille de génération permet de dévier les faisceaux de génération et
d’alignement vers une caméra CCD, munie d’un tube de 20 cm portant un ob-
jectif de microscope grandissant 10×, placé au foyer de la lentille. Une image
expérimentale du faisceau laser IR mis en forme par un DOE binaire au foyer
d’une lentille est présenté sur la figure 3.2.
Le gaz est distribué dans la chambre de génération par un jet pulsé par
une vanne Attotech qui est synchronisée avec le laser par un signal électrique
de déclenchement. Après réflexion sur un miroir plan, les harmoniques géné-
rées sont refocalisées par un miroir torique. Ceci permet de conserver tous les
éléments du dispositif expérimental dans une configuration linéaire. L’infra-
rouge de génération est séparé de l’émission harmonique en champ lointain,
juste avant la réflexion sur le miroir torique par un iris. En effet, le faisceau de
génération est annulaire tandis que les harmoniques sont émises sur l’axe op-
tique. La séparation s’effectue donc par filtrage spatial. Le faisceau d’habillage
n’est pas affecté par ce filtrage spatial. La zone de collection d’un spectromètre
électronique à temps de vol est placée au foyer du miroir torique, permettant
les mesures de type RABBIT. Derrière le spectromètre électronique à temps de
vol, le réseau cylindrique à pas variable (1200 traits.mm−1) décrit au chapitre 2
permet de réaliser une image spatio-spectrale de l’émission harmonique en
champ lointain, grâce à un système d’imagerie (MCP, écran de phosphore,
caméra CCD).
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Faisabilité de la combinaison en un temps raisonnable
L’amélioration principale apportée par le dispositif expérimental proposé
ici par rapport aux précédents est la possibilité de réaliser successivement des
mesures de phase par interférométrie à deux sources, puis des traces RABBIT,
dans cet ordre ou dans l’ordre inverse. Les deux types d’expériences peuvent
être réalisées avec le même laser et dans les mêmes conditions expérimen-
tales. Pour des lasers kiloHertz tels que les lasers PLFA et AURORE, une trace
RABBIT de qualité dure quelques minutes et les mesures par interférométrie à
deux sources environ 20 minutes. Pour un laser à 20 Hz comme le laser LUCA,
la statistique est nécessairement plus faible. Cependant une trace RABBIT de
qualité peut être acquise en 15 à 20 minutes et des mesures de phase par in-
terférométrie en environ un quart d’heure. En effet, quelque soit le laser et
dans nos conditions de génération, le flux de photons est comparable à chaque
tir et le détecteur MBES n’a pas de temps mort entre deux acquisitions. Par
conséquent, une statistique identique à celle d’une chaîne cadencée au kilo-
Hertz est obtenue sur une chaîne laser à 20 Hz par une acquisition 50 fois plus
longue. En revanche, dans le cas d’une acquisition impliquant une caméra,
comme c’est le cas pour l’interférométrie à deux sources, le taux d’acquisition
est limité par le nombre d’images par seconde que la caméra peut enregis-
trer et transférer vers l’ordinateur. La caméra Basler A102f permet d’acquérir
20 images de taille 900×400 pixels par seconde. Par conséquent, à 20 Hz la
caméra et le programme d’acquisition peuvent suivre la cadence du laser et
il est possible d’accumuler de grandes images prises dans des intervalles de
temps très courts (environ 20 millisecondes). Cela permet d’optimiser la qua-
lité de l’image obtenue avec un seul tir laser en jouant sur le retard entre le
signal électrique de déclenchement du laser et celui d’ouverture de l’obtura-
teur de la caméra, ainsi que sur le temps d’ouverture de l’obturateur (environ
20 ms par image). Pour obtenir une statistique de n coups laser, le programme
d’acquisition développé sous Labview enregistre une seule image qui est la
somme de n images successives. Cette procédure permet d’éliminer du bruit
par rapport à un système cadencé au kiloHertz pour lequel aucun dispositif
d’acquisition (caméra et informatique) ne permet pas de suivre la cadence. Il
faut alors laisser ouvert l’obturateur de la caméra pendant un certain nombre
de tirs laser (par exemple pendant 150 ms) pour accumuler des images, avant
de les transférer vers l’ordinateur. Le bruit sur les images en est légèrement
augmenté. Au final, on ne gagne pas tout à fait un facteur 50, mais en choisis-
sant une durée d’acquisition identique, le nombre de coups par image est très
significativement augmenté, donnant accès à une bien meilleure statistique.
Il serait ainsi favorable d’installer ce dispositif sur un laser kilohertz, ce
qui n’a pas été possible jusqu’à maintenant pour des raisons liées au calen-
drier. Dans la pratique, le laser LUCA et ses 20 Hz se sont montrés suffisament
stables sur les durées requises pour combiner les deux types de mesure.
3.3 CHASSEUR : cartographie bidimensionnelle complète
de l’émission attoseconde par un laçage unique
3.3.1 Principe du CHASSEUR
Pour un espace des configurations défini par N distributions angulaires
non-isotropes et M énergies de photon, le CHASSEUR, dont le principe est
illustré par la figure 3.1 (c), nécessite M mesures de phase par interférométrie
à deux sources pour les N angles d’alignement différents (données acquises
par un unique balayage) et une seule mesure par interférométrie quantique
portant sur les M énergies de photon de l’espace des configurations (don-
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FIGURE 3.3: Deux dispositifs expérimentaux possibles pour l’interférométrie à
deux sources permettant de séparer les rayonnements issus de chaque source.
(a) Dispositif utilisant un DOE et une première refocalisation. Au foyer image,
les deux sources sont à nouveau isolées l’une de l’autre et une lame de rasoir
vient bloquer l’une des deux. (b) Dispositif inspiré de celui développé par Do-
bosz et al. [40] utilisant deux jets de gaz séparés. Les deux jets peuvent être
utilisés pour la GHOE simultanément ou indépendamment l’un de l’autre.
nées acquises par un unique balayage). Cette dernière est effectuée pour une
distribution angulaire de liaison, choisie comme étant la distribution isotrope
par rapport à laquelle les mesures d’interférométrie à deux sources ont été
effectuées 1. Sur l’illustration présentée en figure 3.1 (c), la mesure RABBIT
concerne l’échantillon isotrope. Cette mesure est symbolisée par le segment
bleu situé en dehors de l’espace {x > 0 , y > 0}, suffisant pour décrire les mo-
lécules linéaires étudiées dans ce travail, à savoir l’azote et le dioxyde de car-
bone. Ce segment permet de relier entre elles les M mesures de phase par
interférométrie optique et de relier entre eux n’importe quel couple de points
de l’espace des configurations par un unique lacet.
Protocole expérimental
Les raisons du choix de la distribution isotrope comme échantillon de liai-
son sont simples : (i) la phase mesurée par interférométrie optique est détermi-
née par rapport à l’échantillon isotrope et (ii) une expérience à deux faisceaux
est toujours plus simple et plus fiable qu’une expérience à trois faisceaux. En
dehors de ces considérations, n’importe quelle autre distribution angulaire
échantillonée par interférométrie à deux sources peut servir d’échantillon de
liaison. Après les mesures de phase par interférométrie à deux sources, une
trace RABBIT pour l’émission dans l’échantillon isotrope est donc enregistrée.
En pratique, le protocole est le suivant,
(i) le faisceau d’alignement est superposé avec une seule source. Pour
chaque ordre harmonique, la phase en fonction de θal est alors déterminée
par rapport à la phase de l’échantillon isotrope pour le même ordre harmo-
nique, quantité notée φq(θal) − φisoq où l’exposant iso désigne l’échantillon de
référence isotrope.
(ii) Le faisceau de pompe est bloqué, le faisceau d’habillage débloqué et
le temps de vol à électron mis en marche pour réaliser une trace RABBIT et
caractériser la phase de l’émission harmonique générée dans l’échantillon iso-
1. Notons ici qu’il serait possible de choisir la distribution angulaire de liaison parmi les N dis-
tributions angulaires des molécules définissant l’espace des configurations, mais cela pose des
problèmes expérimentaux supplémentaires. Il sera question de ces problèmes en section 3.4.1
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trope, notée φisoq − φisoqre f . L’indice qre f désigne ici l’ordre harmonique à partir
duquel la phase spectrale est reconstruite. φisoqre f est donc la phase de référence
pour toutes les autres phases de l’espace des configurations. Le masque de
phase est toujours présent dans le faisceau de génération afin de conserver
des conditions de génération identiques et la trace RABBIT est effectuée sur
les deux sources XUV en même temps.
RABBIT à deux sources
L’idée suivant laquelle cette expérience a été conçue voudrait que la trace
RABBIT ne soit effectuée que sur l’émission issue de la source qui sonde
l’alignement moléculaire. Pour y parvenir, il faudrait être capable de blo-
quer l’émission harmonique issue de la source de référence. De façon alter-
native, Zhou et al. [201] proposent de supprimer la GHOE dans la source de
référence, en bloquant la partie du faisceau de génération correspondant à
cette source, au niveau des lames de microscope qu’ils utilisent dans leur ex-
périence. Cette solution ne peut pas être mise en œuvre dans le cas de l’utili-
sation d’un DOE : bloquer le faisceau de génération sur une moitié du masque
de phase, en amont de la lentille, ne fonctionne pas, et en aval, le foyer IR est
complètement différent de ce qu’il est lorsque tout le faisceau passe au travers
du DOE. En effet, le foyer IR est alors centré sur l’axe optique, sa forme est
différente, sa taille est plus grande, l’intensité pic est plus faible. . . Par consé-
quent, les conditions de génération ne sont pas comparables à celles de la
GHOE dans chacune des deux sources lorsque tout le faisceau passe au tra-
vers du masque. Cela est dû au fait que les deux sources sont créées par inter-
férence entre les deux parties du faisceau définies par le DOE binaire, et non
pas par réfraction.
Par conséquent, les harmoniques issues des deux sources ne peuvent être
séparées que sur une très courte distance au voisinage du foyer, lorsque les
deux faisceaux harmoniques ne se recouvrent pas, ce qui en pratique est très
délicat. Toutefois, en imageant une première fois le foyer harmonique, il serait
possible de bloquer une des deux sources à l’aide d’une lame de rasoir (voir fi-
gure 3.3 (a)), puis avec un second dispositif refocalisant, caractériser le rayon-
nement restant par RABBIT. Il serait également possible d’utiliser le dispositif
à deux jets décrit dans [40] (voir figure 3.3 (b)). Dans les deux cas, les dispo-
sitifs expérimentaux sont compliqués et difficiles à aligner. Pour contourner
cette difficulté, une troisième voie a été retenue en caractérisant par RABBIT
la phase de l’émission issue des deux sources simultanément. Un seul fais-
ceau d’habillage est utilisé pour les deux foyers harmoniques. Le faisceau IR
d’habillage est diaphragmé de telle sorte que son foyer soit beaucoup plus
volumineux que ceux de l’XUV et qu’il les recouvre tous les deux.
Nous supposons que les deux sources sont identiques en l’absence du fais-
ceau de pompe et les traces RABBIT, effectuées sur les deux foyers harmo-
niques en même temps, donnent une mesure moyennée sur les deux sources.
Cependant, comme dans le cas d’un train d’impulsions attosecondes, la dé-
rive de fréquence mesurée est déjà une moyenne sur l’ensemble des wagons
du train, si les deux sources sont légèrement différentes, la mesure n’en sera
qu’un peu plus moyennée. Par ailleurs, le dispositif étant assez inhabituel et
les deux sources étant déphasées de pi, se pose la question de savoir si la
mesure RABBIT est toujours possible. Toute l’information contenue dans une
trace RABBIT est acquise lors de l’ionisation à deux couleurs du gaz de détec-
tion. Chaque source réalise cette photoionisation dans deux zones de l’espace
distinctes, avec des champs en opposition de phase. Si nous disposions d’un
spectromètre imageur permettant d’isoler la gamme d’énergie correspondant























Figure 3.4. Comparaison des variations
de phase mesurées par interférométrie à
deux sources avec le dispositif à DOE sur
les lasers LUCA (a) et AURORE (b) pour
H15 (rouge) à H27 (bleu) générées dans
l’azote à un éclairement pic de
1,1×1014 W.cm-2. Les résultats obtenus sur
LUCA résultent d’une moyenne sur 16
cycles de rotation des molécules entre 0○ et
90○ tandis que deux cycles seulement ont
été utilisés pour les mesures réalisées sur
AURORE. Les dispositifs expérimentaux
sont aussi légèrement différents (voir les
figures 3.2 et 2.16). Notamment, un jet
Attotech a été utilisé avec le laser LUCA et
une vanne Even-Lavie avec le laser
AURORE. Résutats expérimentaux obtenus
avec le laser AURORE en collaboration
avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
Figure 3.5. Trace RABBIT obtenue en
générant des harmoniques dans l’argon
avec un DOE et en utilisant l’argon comme
gaz de détection. Les oscillations à la
pulsation laser ω et à 2ω en fonction du
retard entre les harmoniques et le faisceau
d’habillage sont clairement visibles pour
tous les pics harmoniques et satellites
enregistrés.
sources seraient observées 2. Il serait alors possible d’accéder à la phase rela-
tive entre les pics satellites issus des deux foyers harmoniques, c’est-à-dire à
la différence de vitesse de groupe entre les deux sources. Cependant, le dis-
positif utilisé, un spectromètre à temps de vol à bouteille magnétique, intègre
spatialement ces franges. Ce dispositif est donc insensible à la phase relative
entre les deux sources et la mesure RABBIT simultanée est possible.
3.3.2 Résultats expérimentaux
Dans ce paragraphe, nous présenterons successivement les résultats des
mesures de phase par interférométrie à deux sources, puis les résultats de la
mesure RABBIT sur l’échantillon isotrope et enfin la combinaison des résul-
tats.
Mesures de phase résolues en angle
La figure 3.4 (a) présente l’évolution de la phase des trajectoires courtes en
fonction de l’angle d’alignement θal pour H15 à H27 générées dans l’azote à
un éclairement pic de 1,1×1014 W.cm-2 (estimation fondée sur la position de
la coupure). Le dispositif expérimental est celui présenté en figure 3.2. La
technique d’analyse est celle décrite en section 2.6.1 pour l’analyse simple
des trajectoires courtes par transformée de Fourier. La seule mesure de la dé-
pendance angulaire de la phase de l’émission harmonique dans l’azote par
interférométrie à deux sources publiée à ce jour, est celle présentée dans la ré-
férence [107] dont les conclusions sont que la phase ne dépend pas de l’angle
d’alignement. Le désaccord entre ce que nous avons observé et ce qui est
rapporté dans [107] est donc important et pour confirmer nos mesures, nous
avons effectué, en collaboration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré, des
mesures de phase avec le laser AURORE qui sont présentées au chapitre 2. La
figure 3.4 permet de comparer les résultats obtenus avec le laser LUCA (en-
cart (a)) et ceux obtenus pour les trajectoires courtes avec le laser AURORE
(encart (b)) pour le même éclairement pic estimé à 1,1×1014 W.cm-2 d’après la
position de la coupure dans le spectre harmonique. En dépit de différences no-
tables dans les dispositifs expérimentaux respectifs (notamment la géométrie
de focalisation, le jet et le dispositif d’imagerie), les résultats obtenus avec les
deux systèmes lasers sont compatibles. La présence d’un maximum de phase
autour de 40○ pour H21 à H27 et une phase qui varie très peu entre 0 et 90○
pour H15 sont des propriétés partagées par les deux mesures expérimentales.
Cette dernière propriété soutient l’hypothèse faite par Haessler et al. [59] pour
relier entre elles les phases mesurées par RABBIT pour différents angles d’ali-
gnement, même si la phase mesurée pour H15 et H17 n’est pas complètement
plane. 3 La précision des résultats obtenus avec le laser AURORE est meilleure
en raison d’une meilleure statistique, d’un jet de gaz plus froid, d’une discré-
tisation de l’intervalle de mesure plus fine et d’un système d’imagerie plus
direct. En particulier, l’aspect plus piqué de la phase mesurée pour H27 est
certainement autant imputable à la température du gaz qu’à la meilleure sta-
tistique accessible avec le laser AURORE.
Mesures de phase résolues en énergie
En ce qui concerne maintenant la caractérisation de la phase en fonction
de l’énergie de photon, elle est déterminée par une trace RABBIT en utili-
2. Ces franges sont observables si tant est que la longueur de cohérence des paquets d’onde
électroniques soit suffisante.
3. Les conditions expérimentales décrites dans [59] sont comparables à celles utilisées pour
obtenir les résultats décrits dans cette section.
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FIGURE 3.6: (a) Différence de phase entre l’émission de l’azote aligné à un
angle θal compris entre 0 et 90○ et celle de l’azote isotrope mesurée par in-
terférométrie à deux sources pour H15 (rouge) à H27 (bleu). (b) Différence de
phase entre l’azote isotrope et l’argon en fonction de l’énergie de photon me-
surée par RABBIT. La phase de H15 est fixée à 0 pour les deux gaz. Le temps
d’émission du pic satellite 16 est fixé à 0 pour les deux gaz. (c) Carte de l’inten-
sité harmonique normalisée à l’argon en fonction de l’énergie de photon et de
l’angle d’alignement. (d) Carte de la phase harmonique normalisée à l’argon
déterminée par la combinaison des résultats présentés en (a) et (b).
sant le néon comme gaz de détection. La figure 3.5 montre une trace RAB-
BIT typique pour des harmoniques générées avec un DOE et un seul faisceau
d’habillage. Les oscillations à la pulsation laser ω et à 2ω sont visibles et il
est expérimentalement possible d’extraire la dérive de fréquence harmonique
de cette trace. Les oscillations à ω sont présentes en raison de la modulation
de la GHOE par le faisceau d’habillage dans la géométrie colinéaire [38]. La
phase moyenne des deux sources est obtenue en intégrant deux fois la dé-
rive de fréquence par rapport à l’énergie. La mesure donne donc une com-
posante linéaire arbitraire. D’autre part la phase présente une composante
quadratique dominée par la phase accumulée lors de l’excursion de l’électron
dans le continuum qui masque les variations fines de la phase en fonction de
θal . Comme c’est une propriété essentiellement de l’interaction entre l’électron
dans le continuum et le champ laser, elle ne dépend que peu de l’espèce ato-
mique ou moléculaire de génération, pourvu que les potentiels d’ionisation
soient voisins. C’est le cas d’une molécule comme l’azote et de son partenaire
atomique, l’argon. Nous décomposons donc la phase de l’azote sous la forme
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Figure 3.8. Orbitale HOMO de l’azote
telle qu’obtenue par Itatani et al. [71] à
partir de mesures du rendement
harmonique en fonction de θal et en
imposant arbitrairement un saut de phase
de pi à la position du minimum
d’amplitude.
FIGURE 3.7: (a) Reconstruction tomographique de l’orbitale HOMO de l’azote
en forme longueur à partir de la partie imaginaire du dipôle moléculaire ex-
périmental normalisé par l’argon présenté en figure 3.6 (c) et (d). Le poten-
tiel d’ionisation est négligé. (c) Reconstruction tomographique de l’orbitale
HOMO de l’azote en forme longueur lorsque l’Ip n’est pas négligé. (b) Re-
construction tomographique de l’orbitale HOMO-1 de l’azote en forme vitesse
à partir de la partie réelle du dipôle moléculaire expérimental normalisé par
l’argon présenté en figure 3.6 (c) et (d). Le potentiel d’ionisation est négligé.
(d) Reconstruction tomographique de l’orbitale HOMO-1 de l’azote en forme
vitesse lorsque l’Ip n’est pas négligé. (e) Orbitale HOMO reconstruite en né-
gligeant le potentiel d’ionisation telle que publiée par Haessler et al. [59]. (f)
Orbitale HOMO-1 reconstruite en négligeant le potentiel d’ionisation telle que
présentée dans [59].
φN2ω (θal) = a(θal) + b(θal)ω + c(θal)ω2 + δφN2ω (θal). Pas plus pour l’argon que
pour l’azote, l’origine des oscillations RABBIT n’a pu être déterminée. Nous
posons donc arbitrairement pour toutes les mesures RABBIT suivantes : a=0
et b=0, aussi bien pour l’azote que pour son atome partenaire, l’argon. Pour
éliminer la partie de c due à l’excursion dans le continuum, nous faisons une
mesure complémentaire dans l’argon. En effet, la phase du dipôle de recom-
binaison de l’argon est plate dans la gamme spectrale explorée. En particulier,
aucune composante quadratique ne vient s’ajouter à celle due au temps d’ex-
cursion dans le continnuum de l’électron. Par conséquent, une mesure de la
phase de l’émission dans l’argon, notée φArω = c′ω2, permet de déterminer la
partie quadratique (coefficient c′) de la phase de l’émission dans l’azote due
au temps d’excursion dans le continuum. La phase mesurée est ensuite sous-
traite aux mesures de phase dans l’azote, quelle que soit la distribution an-
gulaire des molécules, donnant δφN2ω (θal)+ (c(θal)− c′)ω2. Cette soustraction
a pour effet de révéler les détails fins de la phase harmonique spécifiques de
la molécule et de son orientation. Nous avons donc mesuré des dérivées pre-
mières de φN2ω (iso) et φArω par rapport à l’énergie de photon à une constante
près. La différence entre la phase mesurée par technique RABBIT dans l’azote
isotrope et celle mesurée dans l’argon est représentée en figure 3.6 (b).
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Combinaison des mesures de phase
La phase mesurée par RABBIT présentée en figure 3.6 (b) est additionnée
à celle mesurée par interférométrie à deux sources pour obtenir la carte de
phase présentée dans l’encart (d). La carte d’amplitude présentée en figure 3.6
(c) est calibrée par l’argon. Par conséquent, les encarts (c) et (d) constituent
une caractérisation expérimentale complète du dipôle de recombinaison har-
monique de l’azote à une droite près.
La résonance de forme autour de H21 est clairement visible dans l’ampli-
tude autour de 0○ avec une forte augmentation du rendement harmonique
dans cette zone. La phase montre également des similitudes avec celle du di-
pôle théorique de l’orbitale HOMO calculé avec des ondes de diffusion et pré-
senté au chapitre 2. Cependant les variations autour de 0○ sont plus faibles et
la phase autour de 90○ est qualitativement différente pour les ordres faibles.
Ces différences ne sont pas expliquées ici, mais elles pourraient être dues à
l’influence de l’orbitale HOMO-1, à l’effet du champ IR sur la recombinaison,
ou encore à des effets de dynamiques vibrationnelles. Cependant, il est inté-
ressant de noter que ces études en partie motivées pour tester les hypothèses
faites dans le cadre de l’imagerie d’orbitales moléculaires par tomographie,
les confirment et la reconstruction est toujours possible avec les données ex-
périmentales obtenues par la méthode CHASSEUR.
Les reconstructions des orbitales HOMO et HOMO-1 sont présentées en fi-
gure 3.7 (a-d). L’orbitale HOMO reconstruite ici ressemble plus à celle publiée
par Itatani et al. [71] (voir figure 3.8), qu’à celle de Haessler et al. [59] (voir
figure 3.7 (e)) par la présence de cet anneau de densité de charge négative au-
tour de la densité de charge positive centrale 4. Cet anneau qui n’est pas dans
l’orbitale Hartree-Fock, n’est pas présent non plus sur l’orbitale reconstruite
par Haessler et al. [59]. Cette dernière est conforme à l’orbitale Hartree-Fock
filtrée sur la gamme spectrale expérimentale [59] qui surestime l’extension
spatiale du lob central dans le plan orthognal à l’axe internucléaire. Quant à
l’orbitale HOMO-1 présentée en figure 3.7, elle est tout à fait similaire à celle
présentée dans [59] (voir figure 3.7 (f)).
3.4 MAMMOTH : cartographie redondante de l’émission
attoseconde
Un des objectifs ayant motivé le développement du dispositif expérimen-
tal utilisé pour la technique CHASSEUR est la comparaison des résultats ex-
périmentaux obtenus par les méthodes RABBIT et d’interférométrie à deux
sources. Afin de tester la compatibilité des résultats obtenus avec les deux
techniques, il est possible d’effectuer une double cartographie de la phase en
conservant le même dispositif expérimental que celui présenté en figure 3.2.
C’est pour répondre à cet objectif que la méthode MAMMOTH a été déve-
loppée. Son fonctionnement schématique est présenté en figure 3.1 (d). Pour
un espace des configurations défini par M énergies de photon et N distribu-
tions angulaires, la méthode MAMMOTH s’appuie sur N mesures RABBIT
(acquises en N balayages) et M mesures de phase par interférométrie optique
(acquises par un balayage unique).
4. Notons que les différences entre les orbitales reconstruites par Haessler et al. [59] et par Ita-
tani et al. [71] sont en partie dues à la différence de gamme spectrale utilisée pour la reconstruc-
tion : H17 à H43 dans le premier cas, contre H17 à H31 dans le second cas.
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Figure 3.9. Traces d’alignement dans
l’azote lorsque les deux sources sont
alignées (courbes bleues) et lorsqu’une
seule source est alignée (courbes rouges)
pour H15 à H21. Les courbes sont
normalisées en dehors de la structure
d’alignement. Dans chaque cas, la quantité
représentée en fonction du retard entre les
faisceaux de pompe et de sonde est la
somme sur tout le profil de franges. Le
contraste de la trace d’alignement est
toujours moins fort lorsqu’une seule source
est alignée que lorsque les deux sont
alignées.
3.4.1 Principe du MAMMOTH
Une des difficultés pratiques de cette expérience, déjà évoquée en sec-
tion 3.3, réside dans le fait que, avec le schéma expérimental utilisé, il n’est
pas possible d’isoler l’émission harmonique de la source qui sonde les dyna-
miques moléculaires de celle issue de la source de référence. Par conséquent
les mesures de phase par interférométrie quantique sont moyennées sur les
deux sources. Il serait cependant possible de réaliser les traces RABBIT sans
réoptimiser les paramètres du faisceau de pompe, en suivant le protocole ex-
périmental suivant :
– mesure par interférométrie à deux sources,
– sans modifier les caractéristiques du faisceau de pompe, N mesures
RABBIT sont effectuées pour les différentes distributions angulaires de
l’espace des configurations et encore une autre en l’absence du faisceau
de pompe,
– la phase mesurée par RABBIT en l’absence du faisceau de pompe est uti-
lisée pour corriger les mesures de phase pour les N distributions angu-
laires et retrouver la phase de l’émission harmonique issue de la sources
alignée.
Outre la nécessité de réaliser une mesure de phase par RABBIT supplémen-
taire et de supposer que la phase moyenne est la moyenne des phases, c’est-à-
dire que les amplitudes des champs harmoniques sont voisines, la statistique
sur la mesure de la phase pour les N distributions angulaires est deux fois plus
faible par rapport au cas où les deux sources sont alignées. C’est pourquoi ce
protocole n’a pas été retenu.
Protocole expérimental
Le protocole expérimental associé à la méthode MAMMOTH est le sui-
vant :
– la position du faisceau de pompe est optimisée pour ne recouvrir qu’une
seule des deux sources au foyer de la lentille de génération. Un balayage
angulaire de la phase est effectué pour acquérir les M mesures de phase
par interférométrie optique d’un seul coup.
– la position, la taille et l’énergie du faisceau de pompe sont ensuite
ré-optimisées pour aligner les deux sources simultanément. Puis pour
chaque angle d’alignement testé par interférométrie à deux sources, une
trace RABBIT est effectuée.
Il en résulte qu’en chaque point de l’espace des configurations, la dérivée
de la phase a été mesurée suivant deux directions : l’une radiale (l’énergie
de photon) et l’autre angulaire (l’angle d’alignement des molécules). Cette
image rappelle la technique de reconstruction de front d’onde dite de Shack-
Hartmann [153] : un réseau de lentilles, placé sur le trajet du faisceau à ana-
lyser, donne une mesure du gradient du front d’onde dans un espace à deux
dimensions. Un algorithme de reconstruction permet alors de remonter au
front d’onde selon des méthodes d’intégration ou d’expansion sur une base de
fonctions orthogonales (par exemple des polynômes de Legendre) [84]. Dans
cette partie, une double cartographie de la phase de la GHOE dans l’azote est
présentée, ainsi qu’une technique numérique de combinaison des deux cartes
obtenues expérimentalement, inspiré de tels algorithmes de senseurs de front
d’onde.
Comparaison des degrés d’alignement moléculaire
Une difficulté expérimentale subsiste avec le protocole retenu : il faut s’as-
surer que les molécules sont alignées de la même façon lorsqu’une seule
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Figure 3.10. Evolution de la phase de H17
avec le retard pompe-sonde dans le cas où
les deux sources sont alignées (courbe
bleue) et lorsqu’une seule source est
alignée (courbe rouge).
source est alignée et lorsque les deux sources sont alignées. Pour cela, les fi-
gures d’interférence sont enregistrées et comparées en fonction du retard entre
les impulsions de pompe et de sonde, dans les deux situations (une source ali-
gnée et les deux sources alignées). Si l’alignement moléculaire est identique
dans les deux sources, le contraste d’amplitude doit être meilleur dans le cas
où les deux sources sont alignées que dans le cas où une seule source est ali-
gnée. En revanche, le contraste de phase doit cette fois être nul 5. C’est effecti-
vement ce qu’on observe expérimentalement. La figure 3.10 illustre cette dif-
férence de contraste de phase pour H17 suivant qu’une ou deux sources sont
alignées. Il faut cependant noter que la statistique sur ces mesures est faible,
car un seul balayage du retard pompe-sonde a été effectué.
La figure 3.9 présente les traces d’alignement autour de la demi-période
de rotation de l’azote lorsque les deux sources sont alignées simultanément
(courbes bleues) et lorsqu’une seule des deux sources est alignée (courbe
rouge). Lorsqu’une seule source est alignée, la source de référence constitue
une contribution à l’intensité harmonique en champ lointain indépendante du
retard entre les impulsions de pompe et de sonde, ce qui diminue le contraste
de la trace d’alignement. La comparaison des contrastes des deux traces d’ali-
gnement n’est pas directe. Pour illustrer cette difficulté, définissons les ratio
RM et Rm lorsque les deux sources sont alignées (trace bleue) :
RM(ω) = S1,(ω)+ S2,(ω)S1,iso(ω)+ S2,iso(ω) ≃ S1,(ω)S2,iso(ω) (3.1)
Rm(ω) = S1,(ω)+ S2,(ω)S1,iso(ω)+ S2,iso(ω) ≃ S1,(ω)S2,iso(ω) (3.2)
ω est l’énergie de photon et Si,dist.(ω) est l’intensité harmonique à l’énergie ω,
émise par la source i constituée de molécules réparties suivant la distribution
angulaire dist. qui peut être soit isotrope (iso), parallèle à la polarisation du la-
ser de génération () ou perpendiculaire à celle-ci (). En pratique, pour toutes
les harmoniques étudiées ici, la distribution angulaire  est celle qui donne
le maximum d’intensité harmonique et la distribution angulaire  celle qui
donne le minimum. Les membres de droite des équations 3.1 et 3.2 sont obte-
nus en faisant l’hypothèse que les deux sources sont identiques, tout comme
le degré d’alignement des molécules dans chacune d’elle. En prenant la trans-
formée de Fourier du profil de franges, on peut isoler la somme incohérente
de l’intensité dans les deux sources en filtrant la composante de fréquence
nulle, ce qui revient à effectuer une moyenne spatiale des interférences. On
accède ainsi aux différentes sommes impliquées dans les équations 3.1 et 3.2.
Il est alors possible de définir le contraste C(Ω) de la trace d’alignement lors-
qu’une seule des deux sources est alignée en fonction des grandeurs RM et Rm
mesurées pour la trace d’alignement lorsque les deux sources sont alignées :
C(ω) = S1,(ω)+ S2,iso(ω)
S1,(ω)+ S2,iso(ω) ≃ RM(ω)+ 1Rm(ω)+ 1 (3.3)
Sur la figure 3.11, le contraste C(ω) de la trace d’alignement obtenue lors-
qu’une seule source est alignée (en rouge) est comparé avec le contraste ob-
tenu en injectant dans l’équation 3.3 les données expérimentales mesurées
pour la trace d’alignement lorsque les deux sources sont alignées simultané-
ment. L’accord entre les deux valeurs de contraste est bon pour H13, H15 et
5. Il faut noter que les deux sources sondent la dynamique rotationnelle avec un décalage
de 1,3 fs, ce qui n’a a priori aucune influence sur la dynamique sondée, puisque les échelles de
temps en jeu les plus rapides sont de l’ordre de plusieurs dizaines de femtosecondes et la phase
de l’émission est la même dans les deux sources.
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Figure 3.11. En rouge : contraste
d’alignement C(ω) calculé comme le
quotient maximum sur minimum de signal
en fonction du retard entre les impulsions
de sonde et de pompe, dans le cas où une
seule source sur les deux est alignée. En
bleu : estimation du constraste
d’alignement attendu à partir de la
formule 3.3. Les données prises en compte
sont celles présentées en figure 3.9
FIGURE 3.12: (a) Courbes de délai de groupe pour l’argon (noir) et l’azote
pour différents angles d’alignement compris entre 0 (marron) et 90○ (violet)
par pas de 10○. (b) Phases spectrales reconstruites à partir des mesures de dis-
persion de la vitesse de groupe présentées dans l’encart (a), une fois soustraite
la phase mesurée dans l’argon. (c) Phase mesurée par interférométrie à deux
sources. Données identiques à celles présentées en figure 3.4 (a). (d) Différence
de phase entre la phase spectrale de l’azote pour les différents angles d’aligne-
ment et celle de l’argon. Il s’agit donc de la phase du dipôle de recombinaison
à une droite près qui dépend de l’angle d’alignement.
H19, ce qui nous encourage à penser que le degré d’alignement atteint dans
les deux situations est similaire. Pour H17 et H21, même si le désaccord est
plus important, la tendance est conservée.
3.4.2 Résultats expérimentaux non combinés
Les résultats des mesures RABBIT sont présentées en figure 3.12 (a) - (b).
Les écarts entre les mesures effectuées pour différents angles d’alignement
sont difficiles à visualiser sur les courbes de délais de groupe (encart (a)), car
c’est la phase quadratique cω2 propre à la GHOE qui domine cette grandeur.
Il en est de même pour la phase spectrale non représentée ici. En revanche,
lorsque la phase spectrale de l’argon est soustraite à celle de l’azote, il ap-
paraît clairement que la phase de l’émission harmonique dépend fortement
de l’angle d’alignement. Pour tracer ces phases, la phase est fixée à 0 pour
H15 pour l’argon et pour l’azote quelque soit l’angle d’alignement. Rappelons
que les délais de groupe sont fixés à 0 pour le pic satellite 16 pour l’argon et
pour l’azote : a(θal)=a’=0 et b(θal)=b’=0. Ces mesures de phase sont en accord
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qualitatifs avec celles présentées dans [59]. Enfin, la dépendance angulaire de
la phase reconstruite à partir des mesures RABBIT et dans l’hypothèse où la
phase de H15 ne varie pas avec θal est représentée en encart (d) pour être com-
parée avec la phase mesurée par interférométrie à deux sources. Les tendances
générales sont les mêmes et l’accord entre les deux expériences est assez re-
marquable. Si la phase reconstruite par RABBIT semble plus bruitée que celle
obtenue optiquement, l’incertitude associée est intrinsèquement plus grande
que celle associée aux mesures par interférométrie à deux sources car elle ré-
sulte de la somme quadratique des incertitudes sur chaque délai de groupe
utilisées pour reconstruire la phase. Cette augmentation du bruit est donc at-
tendue. Par ailleurs, dans le cas des mesures RABBIT, les deux composantes
parallèles et perpendiculaires du champ harmonique sont analysées simulta-
nément, ce qui peut apporter des modifications par rapport à la phase mesu-
rée optiquement qui est projetée sur l’axe parallèle à la polarisation du laser
de génération. En particulier autour de θal = 60○ les harmoniques générées
dans cette gamme spectrale et pour ces conditions expérimentales présentent
une ellipticité assez élevée, approchant 0,4 [119, 202]. Il faut toutefois noter
que l’influence de l’ellipticité sur la mesure de phase reste limitée dans le cas
étudié expérimentalement : la composante des champs harmoniques orthogo-
nale à la direction de polarisation du laser, qui coïncide avec l’axe majeur du
polariseur constitué par les deux miroirs toriques et plans, est considérable-
ment atténuée.
3.4.3 Algorithme de combinaison des mesures de phase
Principe
Les résultats présentés en figure 3.12 (a,b et d) ne tiennent pas compte des
phases mesurées par interférométrie à deux sources. De façon symétrique à
la technique CHASSEUR, il est possible d’utiliser la dépendence angulaire de
la phase de deux harmoniques, par exemple H15 et H17, pour combiner les
résultats obtenus par mesure RABBIT et ne conserver qu’une seule constante
arbitraire dans la carte bidimensionnelle. Cependant dans ce cas, les mesures
effectuées pour les autres harmoniques ne sont pas utilisées. Un moyen d’in-
clure toutes les mesures de phase effectuées est de s’inspirer de la technique de
reconstruction du front d’onde dite de Shack-Hartmann [153] en remarquant
que les deux techniques combinées donnent accès aux dérivées premières et
secondes locales de la phase suivant deux directions. Ces dérivées s’écrivent :
s1(qi,θj) = vg(qi+1,θj)− vg(qi,θj) = φ(qi+2,θj)− 2φ(qi+1,θj)+ φ(qi,θj)2ω0 (3.4)
s2(qi,θj) = φ(qi,θj+1)− φ(qi,θj) (3.5)
où θj désigne la jième valeur de θal parmi les N distributions angulaires de
l’espace des configurations, qi désigne le iième ordre harmonique défini parmi
les M énergies de photon de l’espace des configurations, φ(qi,θj) est la phase
de l’émission harmonique à qi unité de photon et pour l’angle d’alignement
θj par rapport à une référence absolue, par exemple φ(q1,θiso.), τg(qi,θj) =
φ(qi+1,θj)−φ(qi ,θj)
2ω0
désigne le délai de groupe mesurée par la technique RABBIT
entre les ordres harmoniques qi et qi+1 et pour l’angle d’alignement θj, ω0 est
la pulsation laser IR. Il y a donc (M-2)×N valeurs de s1(qi,θj) accessibles et
M×(N-1) pour s2(qi,θj) . Le choix de différencier deux fois la phase mesurée
par RABBIT par rapport à l’énergie repose sur le manque de reproductibilité
de la valeur absolue des délais de groupe mesurées dans nos conditions ex-
périmentales. Quant à la phase mesurée par interférométrie optique, le choix
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Figure 3.13. Test de l’algorithme utilisé
pour combiner les mesures de phase par
interférométrie à deux sources et RABBIT.
(a) Phase utilisée pour construire les
grandeurs simulant les données
expérimentales. (b) Phase retrouvée par
l’algorithme. (c) Erreur sur la phase
reconstruite par rapport à la phase initiale.
est fait de la différencier une fois par rapport à θal . En effet, même si c’est la
phase qui est mesurée directement et non sa dérivée, la référence change pour
chaque ordre harmonique. Prendre la dérivée permet de s’affranchir de cette
référence. Les équations 3.4 et 3.5 sont linéaires en φ(qi,θj). Il est donc pos-
sible d’établir une relation matricielle entre les phases absolues recherchées
φ(qi,θj) et les grandeurs mesurées, regroupées dans le vecteur S de compo-
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Le système est sur-déterminé et la matrice P n’est pas carrée. Si l’espace
des configurations est défini par N distributions angulaires et M énergies
de photon, la dimension du vecteur Φ est [M × N, 1]. Comme il y a alors(M − 2) × N mesures de phase par interférométrie quantique et M × (N −
1) mesures de phase par interférométrie à deux sources, S est un vecteur
de dimensions [1, (2N − 1)× (M − 1)− 1] et P une matrice de dimensions[M × N, (2N − 1)× (M − 1)− 1]. A défaut de pouvoir inverser directement P
pour retrouver Φ, le système est résolu au sens des moindres carrés, c’est-à-
dire en minimisant la distance selon la norme L2 entre le vecteur S mesuré et
le produit PΦ retourné par l’algorithme. Cette distance constitue l’erreur sur
la détermination de la phase recherchée. Il est possible de démontrer que ce
vecteur de phase minimisant l’erreur est solution de l’équation
P†PΦ = P†S (3.7)
Cette équation est utilisée pour déterminer le vecteur Φ associé aux mesures
de phase expérimentales. Le code a été écrit par Romain Géneaux au cours
de son stage de M2. Pour résoudre l’équation 3.7, nous utilisons la méthode
de factorisation QR [33] qui est fiable et stable numériquement. La taille de la
matrice pour l’expérience considérée est raisonnable et à l’inverse de nombre
de problèmes concernant le Shack-Hartman, aucun problème de mémoire, ni
de vitesse d’inversion n’est à prendre en considération ici. L’approche directe
est donc bien adaptée par rapport aux décompositions sur des fonctions or-
thogonales.
Validation de l’algorithme
Pour valider le principe de l’algorithme utilisé, un vecteur test S simulant
des données expérimentales est construit à partir d’une expression analytique.
La fonction choisie est φentrée = (θ/20+2)2+(q/20)270 qui présente des variations
douces d’amplitude de l’ordre de pi2 sur l’espace des configurations considéré
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Figure 3.14. La combinaison du RABBIT
et de l’interférométrie à deux sources
permet un double échantillonage de la
carte de phase. Deux points de cette carte,
ici A(H13,0○) et B(H29,60○), peuvent alors
être reliés entre eux par de très nombreux
lacets en s’appuyant sur les mesures
expérimentales. Les lacets rouges et bleus
illustrent deux possibilités. Les lacets
minimisant le trajet radial sont ceux qui
sont le moins entachés d’erreur.
ici, ce qui correspond à l’ordre de grandeur des variations attendues expéri-
mentalement. φentrée est représenté en figure 3.13 (a). θ correspond à l’angle
d’alignement dans l’expérience et q désigne l’ordre harmonique, soit l’énergie
des photons. Ces données sont différenciées pour obtenir les grandeurs défi-
nies aux équations 3.4 et 3.5. Ces dernières servent de paramètres d’entrée à
l’algorithme.
La carte de phase reconstruite est présentée en figure 3.13 (b). Les écarts
avec l’original sont significatifs : l’écart aux valeurs présenté en figure 3.13 (c)
est de l’ordre de grandeur de la phase recherchée. Cependant l’écart aux va-
leurs semble être linéaire avec l’ordre harmonique, ce qui est raisonnable. En
effet, les mesures expérimentales donnent accès à la phase différenciée une
fois suivant la coordonnée angulaire et deux fois suivant la coordonnée ra-
diale. Par conséquent, la phase reconstruite grâce à l’algorithme est détermi-
née à une composante linéaire près suivant la direction radiale. Cette com-
posante linéaire est indépendante de l’autre coordonnée. Cela est bien repré-
sentatif de la situation expérimentale lorsque le délai de groupe ne peut pas
être déterminé de façon absolue. Lorsque la composante linéaire de la phase
commune à tous les angles d’alignement est retirée, cet écart entre φentrée et la
phase retrouvée par l’algorithme tombe à 10−16. Ce résultat valide la fiabilité
de la méthode numérique : la phase de départ est retrouvée à une droite près.
L’algorithme décrit plus haut permet donc de retrouver la carte de phase
qui sous-tend les mesures expérimentales, dans le cas où celles-ci sont com-
patibles entre elles. Il est maintenant possible d’associer une phase à chaque
point de l’espace bidimensionnel représenté en figure 3.1 (a) avec une unique
référence. De plus, n’importe quel point de l’espace des configurations est re-
lié à un point de référence par une multitude de chemins s’appuyant sur les
mesures expérimentales. Deux lacets possibles pour relier les points A(H13,0○)
et B(H29,60○) sont présentés en figure 3.14 à titre d’illustration. Le nombre de
lacets distincts utilisant au plus une fois chaque donnée expérimentale est fini,
mais l’estimation du nombre exact de chemins n’est pas chose facile [61, 102].
Dans le cas où N=10 et M=7, l’ordre de grandeur du nombre de lacets est es-
timé à près de 4 millions de chemins possibles. Cette estimation de l’ordre de
grandeur du nombre de chemins réalisables illustre la sur-détermination de
la carte de phase et la puissance de l’algorithme qui retrouve tous ces chemins
sans les explorer. Cela met aussi en valeur l’accroissement de la statistique sur
la mesure de phase en chaque point de l’espace permis par cette combinaison
de résultats.
Afin de vérifier et de quantifier cette amélioration de la précision du ré-
sultat, une simulation est réalisée en définissant un nouveau vecteur S tenant
lieu de résultats expérimentaux, sur lequel du bruit gaussien est ajouté. Le
vecteur Φ de départ non bruité est présenté en figure 3.15 (a). Les encarts (b) et
(c) présentent les dérivées suivant les coordonnées respectivement radiales et
angulaires auquel le bruit gaussien a été ajouté. L’amplitude de ce bruit gaus-
sien est choisi en relation avec les écart-types expérimentaux, soit 5% pour
les valeurs mesurées par interférométrie à deux sources et 30% pour les va-
leurs de délai de groupe obtenues par RABBIT. Ces valeurs sont des bornes
supérieures sur la gamme spectrale et l’ensemble des angles étudiés. La carte
de la figure 3.15 (d) représente la phase retrouvée par l’algorithme, une fois
la partie linéaire soustraite. La carte présentée dans l’encart (e) est l’erreur
entre la phase retrouvée par l’algorithme et celle qui a servi à la définition
du vecteur S. Le maximum d’erreur sur l’ensemble de valeurs retrouvées est
de 3%. Le gain par rapport au minimum d’erreur sur les mesures expérimen-
tales, 5% dans cet exemple, est de l’ordre de 2. Cependant, il faut se souvenir
que le bruit est initialement porté sur des dérivées de la phase. Par consé-
quent, l’incertitude sur la phase elle-même, déterminée par intégration de ces
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FIGURE 3.15: (a) Vecteur Φ de départ non bruité. (b) et (c) : dérivées suivant
les coordonnées respectivement radiales et angulaires de Φ auquel le bruit
gaussien a été ajouté. (d) Phase retrouvée par l’algorithme. (e) erreur entre la
phase retrouvée par l’algorithme et Φ.
grandeurs, est beaucoup plus importante. Il est possible de mieux mettre en
avant la puissance de l’algorithme en ce qui concerne la réduction du bruit
sur la phase, en imposant 90% de bruit sur les composantes de S. L’erreur sur
la phase reconstruite est alors seulement de 25%. Par ce double balayage de
l’espace des configurations, la mesure est donc rendue bien plus immune au
bruit.
Résultats expérimentaux combinés
La phase reconstruite par l’algorithme à partir des résultats expérimen-
taux est tracée en figure 3.16 (a). Cette phase est dominée par une composante
quadratique, puisque la GHOE présente une dispersion du délai de groupe
intrinsèque importante, reliée à la dérive de fréquence attoseconde. Symé-
triquement à ce qui a été fait dans le cadre de la technique CHASSEUR, la
phase de l’argon est retirée à celle de l’azote pour soustraire la partie de la
phase quadratique qui est due à la propagation de l’électron dans le conti-
nuum. Pour cela, les données présentées en figure 3.6 (b) sont utilisées. Ces
données correspondent à la différence de phase entre l’azote isotrope et l’ar-
gon. L’azote isotrope étant absent des données combinées par l’algorithme,
la phase de l’émission dans l’azote aligné à 60○ est préalablement retirée à
toutes les autres phases. Comme le montre la figure 3.6 (a), dans les condi-
tions de génération considérées ici, la phase de l’émission dans l’azote aligné
à 60○ est très proche de celle de l’azote isotrope, pour ce qui est de la compo-
sante du champ électrique parallèle à la polarisation du laser de génération.
Enfin la phase donnée par l’agorithme est donnée par rapport à une référence
qui est commune à tous les points de l’espace des configurations, mais cette
référence n’est pas explicite. Pour expliciter cette référence, la phase de H15
pour θal = 0○ est soustraite à toutes les autres phases dans les encarts (b) à (d)
de la figure 3.16.
Les phases reconstruites en utilisant l’algorithme décrit ci-desssus sont
comparées avec celles obtenues en combinant les mesures par interféromé-
trie à deux sources avec une mesure RABBIT dans l’azote isotrope (encarts
(c) et (d) de la figure 3.16). Les deux séries sont tout à fait comparables, avec
quelques différences mineures sur la position relative des courbes associées
à H25 et H27 autour de 0○ ou bien l’évolution angulaire de H15 à H19. Cela
traduit (i) la fidélité de l’algorithme à la phase sous-tendant les mesures expé-
rimentales et (ii) la compatibilité des deux cartographies. Ces données ouvrent
des possibilités de comparaison directe avec les modèles théoriques de GHOE
dans les molécules alignées, sans altération arbitraire de la phase. Des simu-
lations prenant en compte deux orbitales, des taux d’ionisation fonction de
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FIGURE 3.16: (a) Phases spectrales pour différents angles d’alignement re-
trouvées par l’algorithme en combinant les données expérimentales obtenues
par interférométrie à deux sources et RABBIT. Le code couleur est identique
à celui utilisé en figure 3.12 (a). (b) Phase de l’azote retrouvée par l’algo-
rithme, normalisée à l’argon grâce aux données expérimentales présentées en
figure 3.6 (b). La composante quadratique de phase propre au mécanisme de
GHOE été supprimée en retranchant la phase spectrale des moléculés alignées
à 60○ pour lesquelles il a été observé au cours de cette thèse, qu’elle était très
proche de celle des molécules non-alignées. (c) Rappel des résultats présentés
en figure 3.6 obtenus par la technique CHASSEUR. (d) Données identiques
à celles présentées dans l’encart (b), c’est-à-dire obtenues avec la méthode
MAMMOTH, mais cette fois en fonction de l’angle d’alignement des molé-
cules. Le code couleur est le même que celui utilisé en figure 3.6 (a).
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θal , le dipôle de recombinaison de R. Lucchese présenté au chapitre 2 et une
dynamique moléculaire dans le canal A sont en cours.
3.5 Conclusion
En conclusion, le principe de la combinaison de l’interférométrie quan-
tique (RABBIT) avec son pendant optique (interférométrie à deux sources)
pour déterminer expérimentalement la phase de l’émission harmonique dans
les molécules alignées sans constante arbitraire a été démontré. Deux possi-
bilités de combinaison ont été étudiées : la combinaison par l’intermédiaire
d’une référence isotrope (cartographie complète CHASSEUR) ou bien la com-
binaison reposant sur l’utilisation d’un algorithme (la double cartographie
ou cartographie redondante MAMMOTH). Les deux possibilités donnent des
résultats tout à fait similaires, ce qui démontre la compatibilité des mesures
RABBIT et par interférométrie à deux sources, ce qui est remarquable. Ce ne
sont pas les premières mesures de phase dans l’azote aligné. En effet, avant
cette thèse, plusieurs techniques de mesure de phase avaient été utilisées, mais
jamais combinées :
– la technique RABBIT décrite au chapitre 1 pour explorer les variations
spectrales de la phase,
– la technique de mélange de gaz qui a été utilisée pour mesurer la diffé-
rence de phase entre l’azote aligné à 0○ et l’argon pour H11 à H35 [124],
– la technique de réseaux transitoires d’alignement qui a permis d’étu-
dier la phase de l’émission harmonique par rapport à l’échantillon iso-
trope [118].
Les résultats expérimentaux sont difficiles à comparer entre eux car non seule-
ment l’échantillon de référence est différent dans chaque cas, mais les condi-
tions expérimentales de génération et d’alignement sont aussi différentes. La
comparaison permise par les techniques introduites dans ce chapitre est donc
un pas en avant vers l’établissement de résultats solides pour la spectrosco-
pie de phase harmonique dans les molécules alignées. Par ailleurs, ces résul-
tats ont pu être utilisés pour reconstruire les orbitales HOMO et HOMO-1 de
l’azote. Le chapitre suivant mettra d’ailleurs en évidence une erreur systéma-
tique importante dans l’interprétation des résultats obtenus avec la dernière
technique, ignorée jusqu’à présent. Ceci renforce la nécessité de comparaisons
directes des mesures.
Pour améliorer les techniques présentées ici, il serait appréciable de pou-
voir déterminer la valeur des délais de groupe de l’émission harmonique sans
constante arbitraire, ce qui devrait être rendu possible par l’installation ré-
cente d’une stabilisation active de l’interféromètre séparant les faisceaux de
génération et d’habillage.Par ailleurs, une mesure de type mélange de gaz
(molécules non-alignées et atome partenaire) complèterait avantageusement
les mesures présentées ici dans la mesure où elle permettrait de lever l’indé-
termination sur la différence de phase entre l’azote et l’argon, utilisée pour
calibrer la dérive de de délai de groupe due à la propagation de l’électron
dans le continuum.
Enfin, un certain nombre d’études restent à faire pour compléter ces me-
sures. En effet, des informations restent à collecter sur la composante perpen-
diculaire du champ harmonique, sur les trajectoires longues ou encore sur
la dépendance en éclairement et longueur d’onde de génération de la phase
harmonique. Il est donc envisageable d’augmenter le nombre de dimensions
suivant lesquelles la phase harmonique est mesurée en utilisant les analyses
proposées au chapitre 2 pour l’analyse des trajectoires longues ou bien de dé-
terminer l’état de polarisation de la lumière avec la technique HIPSTER dé-
crite au chapitre suivant.
100
CHAPITRE 4
SPECTROSCOPIE HARMONIQUE DE PHASE
MOLÉCULAIRE RÉSOLUE EN ANGLE ET EN
POLARISATION
4.1 Introduction
Aux chapitres 2 et 3, la mesure de la phase de la GHOE était menée au
moyen d’un interféromètre optique à deux sources séparées spatialement. En
optique visible, une méthode alternative, l’interférométrie à ondes multiples,
est largement utilisée (réseaux, interférométre de Fabry-Pérot,...) Nous nous
proposons dans ce chapitre de comparer directement ces techniques dans le
cadre de la GHOE. Nous montrerons qu’elles donnent des résultats complé-
mentaires permettant finalement, quand elles sont utilisées simultanément,
de déterminer les phases et amplitudes de l’émission harmonique sur 2 axes
orthogonaux.
4.1.1 Polarimétrie dans l’XUV par loi de Malus : performances et
limites
Le schéma expérimental le plus largement répandu pour étudier l’état de
polarisation de la lumière est sans doute la loi de Malus [120]. La lumière de-
vant être analysée est réfléchie ou transmise par un polariseur dont les axes
sont progressivement tournés dans le plan transverse. Les variations d’inten-
sité de la lumière transmise en fonction de l’angle du polariseur sont enregis-
trées. Pour un polariseur parfait, c’est-à-dire projetant complètement le champ
électrique sur une direction, les trois états de polarisation simples donnent les
résultats suivants. Si la lumière est linéairement polarisée, la loi de Malus est
une fonction cosinus parfaite. Si la lumière est polarisée circulairement, la loi de
Malus est une droite. Si la lumière est polarisée elliptiquement, la loi de Malus
permet de déterminer la direction du grand axe de l’ellipse ainsi que l’ellip-
ticité, c’est-à-dire le rapport de l’amplitude de l’axe mineur sur celle de l’axe
majeur. Dans l’hypothèse d’une lumière complètement polarisée, une loi de
Malus permet donc d’accéder à trois des paramètres de Stokes de la lumière
reliés à l’intensité, la direction du grand axe de l’ellipse et l’ellipticité. Le qua-
trième paramètre de Stokes, le degré de polarisation de la lumière, reste indé-
terminé. Si la lumière analysée n’est pas complètement polarisée, la loi de Ma-
lus surestime le degré d’ellipticité. Ainsi une lumière complètement dépolari-
sée présentera la même loi de Malus qu’une lumière polarisée circulairement.
Pour lever cette indétermination et mesurer le taux de lumière dépolarisée
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Figure 4.1. (a) GHOE avec une
distribution moléculaire uniforme dans la
zone de génération. Le champ lointain est
gaussien. (b) Placé au foyer de génération,
un réseau transitoire de molécules alignées
module la réponse dipolaire harmonique.
Le champ lointain résulte des interférences
entre l’émission issues des différentes
régions spatiales et forme une série de pics
de diffraction.
avec un diagnostique optique, il faut ajouter une lame quart d’onde avant le
polariseur. L’équivalent de cette lame quart d’onde dans l’XUV est rarement
utilisé car difficile à mettre en œuvre. Pour la GHOE, c’est d’autant plus diffi-
cile que tous ces dispositifs doivent être large bande (au moins 20 eV). Il existe
une technique alternative qui a été testée au cours de cette thèse, mais qui n’est
pas exposée dans ce rapport. Cette technique est basée sur la photoionisation
dissociative de molécules ayant un fort dichroïsme circulaire. La mesure en
coïncidences dans le référentiel moléculaire de la distribution angulaire des
photoélectrons (MFPAD pour Molecular Frame Photoelectron Angular Distribu-
tion) donne alors le taux de lumière polarisée, ainsi que les autres coefficients
de Stokes. Jusqu’à maintenant cette technique a été mise en œuvre principale-
ment sur les sources synchrotron [42]. Nous avons pu la mettre en œuvre sur
une source harmonique couplée au laser PELFA, détectant les digrammes MF-
PAD dans le détecteur CIEL. Les harmoniques étaient générées dans l’azote
et détectées dans NO. Les résultats obtenus sont en cours d’analyse. Il faut
remarquer que c’est une technique unique, retrouvant en principe les 4 para-
mètres de Stokes. Faisant appel à des mesures en coïncidences, elle est délicate
à mettre en œuvre, en particulier sur des sources kiloHertz.
La technique que nous proposons ici, nommée HIPSTER et développée en
collaboration avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré, est toute optique : elle
donne accès à la phase de l’émission harmonique suivant deux axes de polari-
sation orthogonaux. Cette technique est moins puissante qu’une loi de Malus
car elle ne donne pas accès à la relation de phase entre les deux axes de po-
larisation. Toutefois, elle présente certains avantages comme celui de ne pas
impliquer de polariseur ni de balayage et d’être potentiellement utilisée en
simple tir. Cette technique repose sur une combinaison de mesures de phase
par interférométrie à deux sources étudiée au chapitre 2 et par réseau transi-
toire dont nous rappellons le principe dans le paragraphe suivant.
4.1.2 Spectroscopie de phase par réseau transitoire d’alignement :
principe et limites
Principe de la technique
En remarquant que la construction macroscopique de la GHOE est très
sensible à la phase de l’émission dipolaire [9], Mairesse et al. [116] ont proposé
d’utiliser des réseaux transitoires de phase pour des expériences de spectro-
scopie moléculaire hautement non-linéaire. La figure 4.1 (b) illustre le principe
du réseau transitoire d’alignement. Le milieu de génération est excité suivant
une distribution sinusoïdale créée par deux faisceaux de pompe synchronisés
dans le temps et l’espace et dont les directions de propagation présentent un
petit angle entre elles. Leur figure d’interférences est un ensemble de bandes
d’intensité espacées de quelques centaines de microns, qui modulent la ré-
ponse dipolaire harmonique du milieu. En fonction de la forme du réseau
ainsi créé, des pics correspondant à différents ordres de diffraction sont ob-
servés en champ lointain. Dans l’article original [116], les faisceaux de pompe
et de sonde sont synchronisés et la phase est modulée par les variations de
l’ordre du pourcent de l’éclairement de génération utilisé pour la sonde. En
considérant des modulations de faible profondeur et sinusoïdales, seuls les
ordres de diffraction 1 et -1 doivent être pris en compte. La dépendance de la
phase du dipôle harmonique avec l’éclairement de génération est déduite de
l’analyse de l’intensité de ces pics.
En ce qui concerne la spectroscopie de phase hautement non-linéaire dans
les molécules, l’idée est d’utiliser les faisceaux de pompe pour initier une dy-
namique rotationnelle [118, 143] ou dissociative [192] suivant une distribu-
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tion sinusoïdale. Par exemple dans le cas d’une dynamique rotationnelle, en
faisant les hypothèses suivantes :
i) le degré d’alignement des molécules varie linéairement avec l’intensité
de la pompe,
ii) la phase et l’amplitude de l’émission harmonique varient linéairement
avec le degré d’alignement des molécules,
l’expression analytique de l’intensité relative des pics de diffraction ±1 avec
le pic non-diffracté permet de remonter à la profondeur de la modulation de
phase induite par le réseau transitoire d’alignement.
Limites de la technique
Cette technique a l’avantage de séparer la contribution à la GHOE du mi-
lieu excité de celle du milieu non-excité. Comme toutes les mesures sur fond
noir, elle offre une grande sensibilité aux signaux de faible intensité. Cepen-
dant, elle présente certains inconvénients comme l’incertitude sur le signe de
la phase et une gamme de validité limitée à quelques radians [118]. De plus, la
phase est mesurée pour chaque ordre harmonique par rapport au milieu non-
excité à une constante près qui dépend de l’ordre harmonique. Pour compléter
ce tye de mesure, il faudrait au moins une mesure de la phase du milieu non-
excité en fonction de l’ordre harmonique (par exemple une mesure RABBIT,
comme c’est le cas avec la méthode CHASSEUR décrite au chapitre 3). Par
ailleurs pour être correctement utilisée, cette technique nécessite de prendre
en compte le réseau d’excitation dans sa forme exacte. Une première déviation
par rapport au modèle présenté ci-dessus peut provenir d’une évolution non-
linéaire de la phase de l’émission avec le degré d’alignement des molécules.
Des calculs effectués dans l’approximation des champs forts [143] ont sou-
tenu l’hypothèse de linéarité de la phase avec le degré d’alignement. Cepen-
dant, lorsque les molécules sont fortement alignées, cette hypothèse devient
forte, en particulier au voisinage des sauts de phase dynamiques et structu-
rels. Une seconde déviation, qui à notre connaissance a été ignorée jusqu’à
présent, peut venir de la polarisation des harmoniques émises. Des études el-
lipsométriques de l’émission harmonique dans des échantillons de N2 et de
CO2 alignés suivant des distributions moléculaires inclinées par rapport à la
polarisation du laser de sonde, ont rapporté des états de polarisation égale-
ment inclinés et elliptiques [98, 119, 202]. Dans ce cas, on s’attend à ce que
deux réseaux, correspondant à deux axes de polarisation orthogonaux de po-
larisation, contribuent au champ lointain. Si le réseau orthogonal est ignoré,
la mesure est probablement biaisée.
Dans cette section, nous montrerons comment prendre en compte la com-
posante orthogonale ignorée jusqu’à maintenant et comment en tirer profit
pour effectuer des expériences d’ellipsométrie sans polariseurs mais en com-
binant un réseau transitoire d’alignement avec un interféromètre à DOE tel
que celui décrit en section 2.3.3. L’hypothèse de linéarité sera testée expéri-
mentalement dans l’azote.
4.2 HIPSTER : principe et mise en œuvre expérimentale
Dans cette section, la technique HIPSTER est décrite. HIPSTER signifie
Harmonic Interferometry for Polarization StatE Retrieval. Les équations cor-
respondantes sont établies en section 4.2.1 et la méthode est testée pour les
harmoniques H9 à H17 générées dans l’azote aligné en section 4.3.
L’état de polarisation de la lumière produite par GHOE a été étudié
par Weihe et al. [187] et Zhou et al. [201], qui ont utilisé une loi de Malus im-
pliquant un polariseur dans l’XUV. Ils ont choisi de tourner le référentiel de
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FIGURE 4.2: Illustration du principe de l’expérience HIPSTER combinant l’in-
terférométrie à deux sources avec un réseau transitoire d’alignement. (a) Re-
présentation schématique des deux sources en champ proche. La source du
bas sert de référence (S2). La source du haut est celle devant être caractéri-
sée (S1). Les deux composantes du réseau d’excitation sont représentées dans
deux plans notés  et . Le bleu clair est utilisé pour représenter le champ
électrique définissant la direction de polarisation de référence issue de S2. Le
violet est associé à la composante de l’émission issue de S1 parallèle à la po-
larisation de référence. Le rouge enfin correspond à la composante de l’émis-
sion issue de S1 perpendiculaire à la direction de référence. (b) Représentation
schématique en champ lointain de chaque composante du champ électrique.
(c) Somme cohérente des champs représentés en (b). (d) Intensité totale telle
qu’observée expérimentalement.
l’ellipse à caractériser plutôt que l’axe du polariseur placé sous vide et donc
plus difficile à manipuler que le référentiel de l’ellipse. En effet, ce dernier
peut être facilement ajusté grâce à une lame demi-onde placée juste avant la
lentille de génération. La technique HIPSTER que nous allons maintenant dé-
crire, est aussi générale que cette loi de Malus et peut être appliquée dans tous
les cas de GHOE polarisée elliptiquement. Nous pourrons donc comparer les
résultats obtenus avec le HIPSTER à ceux obtenus par loi de Malus.
4.2.1 Principe de la méthode
Il s’agit de déterminer la phase et l’amplitude de l’émission harmonique
sur deux axes orthogonaux. Comme on l’a vu au chapitre 2, l’interféromé-
trie optique à deux sources (S1 source à caractériser et S2 source de référence)
donne accès uniquement à la phase de la composante de la source S1 parallèle
à la polarisation de l’émission de référence issue de S2. La technique HIPSTER
combine cette technique avec l’excitation d’un réseau transitoire de phase bi-
dimensionnel dans la source S1 (voir figure 4.3). Deux faisceaux de pompe
synchronisés sont focalisés dans S1 avec un petit angle relatif afin de former
un réseau de franges serrées au foyer. L’axe de polarisation est identique pour
les deux faisceaux de pompe. Il peut être ajusté et il est choisi de telle sorte
que le réseau de polarisation créé soit bidimensionnel, c’est-à-dire qu’il ait
deux composantes orthogonales et que les modulations du réseau présentent
les mêmes fréquences dans les deux dimensions. En décomposant le champ
elliptique émis sur deux axes orthogonaux, on a un système de deux réseaux
polarisés orthogonalement (voir figure 4.2). Chacun de ces deux réseaux dif-
fracte sa composante du champ électrique définie dans ce système d’axes et
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FIGURE 4.3: Dispositif utilisé pour les expériences de type HIPSTER combi-
nant l’interférométrie à deux sources et un réseau de phase transitoire bidi-
mensionnel. S1 et S2 sont ici représentées par un seul faisceau. Pour l’expé-
rience dans l’azote, les deux sources sont en effet créées par un DOE binaire
(voir chapitre 2). Le faisceau de génération passe à travers un miroir troué
qui permet la recombinaison avec les deux faisceaux de pompe réfléchis sur
sa face argentée. Une translation de précision micrométrique est placée sur le
trajet optique commun aux deux faisceaux de pompe pour controler le retard
entre ces pompes et la sonde (le faisceau de génération). Les deux faisceaux
de pompe sont synchronisés grâce à une autre translation de précision micro-
métrique. Le dispositif délivrant le gaz est une vanne Even-Lavie. Le système
d’imagerie comprend un réseau cylindrique à pas variable Hitachi placé im-
médiatement après la chambre de génération, deux galettes de micro-canaux
couplées à un écran de phosphore et une caméra CCD pour imager l’écran de
phosphore.
des pics de diffraction apparaissent en champ lointain. Comme les deux ré-
seaux ont les mêmes composantes fréquentielles mais des polarisations ortho-
gonales, leurs pics de diffraction respectifs sont superposés et c’est la somme
incohérente des deux signaux de diffraction qui est mesurée. En utilisant la
mesure de phase effectuée grâce à l’interférométrie à deux sources, il est alors
possible de déterminer la phase relative entre le rayonnement issu de S1 et la
composante orthogonale à la direction de référence issue de S2. La modulation
d’intensité est déterminée à partir des intensités du pic non-diffracté I0 et du
pic de diffraction d’ordre 1, I1.
4.2.2 Choix de l’échantillon
Pour tester cette technique, il faut générer de façon contrôlée et si possible
efficacement des harmoniques polarisées elliptiquement. Plusieurs méthodes
pour obtenir des harmoniques d’ordre élevé polarisées elliptiquement ont été
proposées. La plus ancienne consiste à utiliser un laser lui-même polarisé el-
liptiquement pour la GHOE [4, 5, 21, 187]. Dans les gaz monoatomiques, l’effi-
cacité de génération décroit très rapidement avec l’ellipticité du laser de géné-
ration, avec en général une perte d’un facteur 10 sur l’intensité de génération
au-delà de 30% d’ellipticité sur l’IR [21]. Strelkov et al. [164] définissent ainsi
un taux d’ellipticité seuil au-dessus duquel l’intensité harmonique est divisée
par 2. Cette ellipticité maximale est déterminée expérimentalement dans l’ar-
gon et le néon par les auteurs de [21, 161], qui l’estiment à moins de 20% pour
tous les ordres harmoniques mesurés. 1 Dans les atomes cette technique ne
permet pas de générer efficacement des rayonnements fortement elliptiques
1. C’est sur ce principe que reposent de nombreuses techniques de génération d’impulsions
attosecondes isolées, en supprimant l’émission harmonique en dehors d’une porte de polarisa-
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et a fortiori des rayonnements circulaires. Parmi les autres techniques propo-
sées pour réaliser cet objectif, un certain nombre d’entre elles font appel à deux
couleurs (souvent la fréquence du fondamentale et la fréquence double) pola-
risées différemment [7, 13, 108, 169]. Par ailleurs, un dispositif expérimental en
deux étapes a été proposé par [179]. Il consiste à générer des harmoniques en
polarisation linéaire puis à les rendre elliptiques voire circulaires en les faisant
se réfléchir sur un ensemble de quatre miroirs induisant un déphasage entre
les deux composantes du champ électrique. Les quatre réflexions diminuent
drastiquement l’efficacité de ce processus, un taux d’efficacité de seulement
quelques pourcents étant obtenu. Enfin, plus récemment, il a été démontré
que la GHOE dans des molécules alignées suivant une distribution angulaire
ne respectant pas la symétrie cylindrique dont l’axe est la polarisation du laser
de génération, donne un rayonnement polarisé elliptiquement [98, 119, 201].
Dans l’hypothèse d’une lumière complètement polarisée, le maximum d’ellip-
ticité des harmoniques générées dans l’azote atteint 40% pour un angle d’ali-
gnement d’environ 60○. Dans ce cas, l’intensité des harmoniques est proche de
celle d’un milieu non-aligné, qui est donc raisonnablement efficace (environ 5
fois moins efficace que la GHOE dans l’argon dont le potentiel d’ionisation est
proche). C’est cette dernière façon de procéder, donnant de fortes ellipticités
relativement efficacement, que nous avons choisie. C’est aussi une technique
déjà étudiée par la loi de Malus, permettant donc une discussion.
Dispositif expérimental
Le dispositif expérimental utilisé sur le laser AURORE est présenté en fi-
gure 4.3. Dans le cas où la GHOE s’effectue dans des molécules alignées par
l’intermédiaire d’un réseau transitoire d’alignement, il est possible d’utiliser
un DOE binaire pour créer les deux sources. C’est le cas pour le dispositif
expérimental présenté ici et utilisé pour la démonstration expérimentale de
la technique HIPSTER. Lors de ces expériences, une lentille de 50 cm de fo-
cale a été utilisée. Le gaz retenu est l’azote. Le faisceau gaussien dans lequel
la lame de phase est introduite est diaphragmé à 8 mm, pour environ 1 mJ
d’énergie. Au final le dispositif expérimental utilisé pour ces expériences res-
semble beaucoup à celui ayant servi pour les expériences de mesures de phase
par interférométrie à deux sources lorsque deux impulsions d’alignement sont
utilisées (voir section 2.7.2).
Les images de la figure 4.4 représentent (a) les franges d’interférence en
l’absence des pompes et (b) le champ lointain en présence des pompes. Les
franges d’interférence sont visibles pour les trajectoires longues comme pour
les trajectoires courtes. En revanche, les pics de diffraction ne sont visibles que
pour les trajectoires courtes et seulement à l’ordre m=1 du réseau. Lorsque ces
pics sont visibles, ils apparaissent en dehors de la zone d’interférence des tra-
jectoires courtes. Pour modéliser cette expérience et formaliser les hypothèses
le sous-tendant, les équations décrivant son fonctionnement sont établies ci-
dessous, en s’appuyant sur la référence [143].
tion [85, 149, 174]. Dans le modèle en trois étapes [28, 99], le champ laser IR conduit le POE lors de
son excursion dans le continuum. Lorsque l’IR est polarisé électriquement, les trajectoires électro-
niques suivent toujours le champ laser et sont donc très différentes de ce qu’elles étaient pour un
champ IR polarisé linéairement. Seule l’extension spatiale du POE permet sa recombinaison [5].
106
Spectroscopie harmonique de phase moléculaire résolue en angle et en polarisation
FIGURE 4.4: Images en échelle logarithmique du champ lointain en l’absence
des pompes (a) et en présence des pompes (b). Des franges d’interférence
sont visibles pour toutes les harmoniques générées dans l’azote depuis H9
à l’ordre m=1 de diffraction du réseau jusqu’à H31 à l’ordre m=3. Pour H13
à H17, les franges sont visibles à la fois pour les trajectoires courtes et pour
les trajectoires longues. Lorsque le réseau d’excitation est présent, des pics
de diffraction se superposent à ce système de franges. Ces pics de diffraction
ne sont visibles que sur les trajectoires courtes et à l’ordre de diffraction m=1
du réseau. Pour ces harmoniques, les pics de diffraction repérés par les car-
rés blancs sont en dehors de la zone correspondant aux interférences entre les
trajectoires courtes. Images obtenues avec le laser AURORE en collaboration
avec Y. Mairesse, V. Blanchet et A. Ferré.
4.2.3 Analyse des données HIPSTER
Le champ harmonique en sortie du milieu de génération E⃗out(x,Ω), est
décrit par :
E⃗out(x,Ω) = (A(x,Ω) ⋅ E⃗1(x,Ω))⊗δ(x− a/2)+(A(x,Ω) ⋅ E⃗2(x,Ω))⊗δ(x+ a/2)
(4.1)
où Ω désigne la pulsation harmonique, x l’abscisse en sortie de milieu,
E⃗i(x,Ω) et A(x,Ω) sont respectivement la porteuse et l’enveloppe spatiale du
champ électrique émis dans la source i ∈ {1,2}, c’est-à-dire la partie variant
respectivement rapidement et lentement avec x. ⊗ est l’opérateur de convo-
lution et a, la distance entre les deux sources. L’extension spatiale de A(x,Ω)
est de l’ordre de ∆x (voir figure 4.2). La GHOE étant un phénomène extrême-
ment non-linéaire, la taille caractéristique de la source harmonique est plus
petite que celle du foyer IR. Par ailleurs, bien que la taille de la source har-
monique décroisse avec l’ordre harmonique pour les trajectoires courtes et
change avec la distribution angulaire, pour cette étude de démonstration nous
n’avons pas considéré ce paramètre. En première approximation, une seule
fonction A(x,Ω) décrit donc les deux sources. Notons que seules les trajec-
toires courtes sont analysées ici. La période de modulation du réseau Λ est
supposée petite devant ∆x, afin d’assurer que, dans le plan de Fourier, les pics
de diffraction sont bien séparés de la composante non diffractée du signal.
Dans l’expérience présentée ci-dessous, Λ ≃ 10µm et ∆x ≃ 50µm. Pour décrire
correctement le champ électrique dans S1 qui est potentiellement polarisée
elliptiquement, e⃗ le vecteur unitaire portant la direction de polarisation du
rayonnement issu de S2 est introduit. E

1 (x,Ω) est la composante de E⃗1(x,Ω)
parallèle à e⃗ et E1 (x,Ω) est sa composante perpendiculaire. Pour S2, le champ
électrique est supposé complètement polarisé, de polarisation linéaire portée
par e⃗ et s’écrit E⃗2(x,Ω) = E2 (x,Ω)e⃗.
En suivant la description de la référence [143], deux nouvelles hypothèses
sont faites pour décrire E⃗1(x,Ω) : i) le degré d’alignement moléculaire varie
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linéairement avec l’intensité de la pompe et ii) les variations de la phase et de
l’amplitude du dipôle moléculaire sont linéaires avec le degré d’alignement.
Il vient alors les trois équations suivantes :
E1 (Ω,x) = [DisoΩ + (DΩ,θ −DisoΩ ) f (x)] eiϕisoΩ +i(ϕΩ,θ−ϕisoΩ ) f(x) (4.2)
E1 (Ω,x) = DΩ,θ f (x)eiϕΩ,θ f(x) (4.3)
E2(Ω,x) = DisoΩ eiϕisoΩ (4.4)




Ω,θ sont les amplitudes respectives du dipôle moléculaire
pour une distribution angulaire isotrope et alignée à θ (composantes parallèle





Ω,θ sont les phases du dipôle correspondantes. Enfin, les modu-
lations du réseau d’excitation sont supposées sinusoïdales et décrites par la
fonction f (x) :
f (x) = sin(kx)+ 1
2
(4.5)
Les dipôles sont ensuite normalisés par leur valeur dans le cas d’une distri-
bution isotrope, en utilisant les notations suivantes : dΩ,θ = DΩ,θDisoΩ , dΩ,θ = DΩ,θDisoΩ ,
φ





F1 (Ω,x) = E1 (Ω,x)
DisoΩ e
iϕisoΩ
et F2(Ω,x) = E2(Ω,x)
DisoΩ e
iϕisoΩ
= 1, il vient alors :



















2 sin(kx) + sin(kx)ei ϕΩ,θ2 sin(kx)⎤⎥⎥⎥⎥⎦ (4.7)
Le champ électrique au niveau de l’écran de détection, c’est-à-dire le
champ lointain H⃗(ξ,Ω), se calcule par l’intégrale de Fresnel du champ proche.
Cette étape de propagation est modélisée par la transformée de Fourier du
champ normalisé en sortie de milieu. A partir de l’équation (4.1), H⃗(ξ,Ω) peut
s’écrire :
H⃗(ξ,Ω) = (A˜(ξ,Ω)⊗ (F˜1 (ξ,Ω)e⃗ + F˜1 (ξ,Ω)e⃗)) e−iaξ/2 + A˜(ξ,Ω)eiaξ/2 e⃗ (4.8)
où A˜(ξ,Ω) et F˜,1 (ξ,Ω) sont les transformées de Fourier respectives de
A(x,Ω) et F,1 (x,Ω). ξ = Xλz désigne la fréquence spatiale dans le plan
d’observation, X étant l’abscisse dans le plan d’imagerie et z la distance
source-écran. La taille caractéristique de A˜(ξ,Ω) est de l’ordre de ∆ξ = 2pi∆x .
Comme proposé dans la référence [143], il est possible de développer les équa-
tions (4.6) et (4.7) en série de pics de Dirac.











⎞⎟⎠ δ(ξ −m k2pi )
(4.9)
où Jm est la fonction de Bessel d’ordre m, qui est aussi l’ordre de diffraction
du réseau d’alignement. Les fonctions de Bessel qui interviennent à l’intérieur
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Figure 4.5. Illustration des trois
premières fonctions de Bessel au carré.
d’une somme partagent le même argument qui est factorisé pour alléger les
notations. Le carré des trois premières fonctions de Bessel est représentée en
figure 4.5. Si les arguments des fonctions de Bessel, c’est-à-dire les phases φΩ,θ ,
sont suffisament petites, on peut tronquer l’expression 4.9 à l’ordre 1 de dif-
fraction, ce qui donne pour F˜1 :
F˜1 (Ω,ξ) ≃ α(dΩ,θ ,φΩ,θ)δ(ξ)+ β±(dΩ,θ ,φΩ,θ)δ(ξ ∓ k2pi ) (4.10)
avec :
α(dΩ,θ ,φΩ,θ) = ei φΩ,θ2 ⎡⎢⎢⎢⎢⎢⎣
dΩ,θ + 1
2







β±(dΩ,θ ,φΩ,θ) = ei φΩ,θ2 ⎡⎢⎢⎢⎢⎢⎣
dΩ,θ + 1
2








Pour la composante perpendiculaire, il vient :











⎞⎠ δ(ξ −m k2pi )
(4.13)
soit en se limitant à l’ordre 1 de diffraction,
F˜1 (Ω,ξ) ≃ γ(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)δ(ξ)+ κ±(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)δ(ξ ∓ k2pi ) (4.14)
avec
γ(dΩ,θ ,ϕΩ,θ) = dΩ,θ2 ei ϕ

Ω,θ





κ±(dΩ,θ ,ϕΩ,θ) = dΩ,θ2 ei ϕ

Ω,θ





En se référant à l’équation 4.8, le champ lointain présente donc deux séries
de pics de Dirac espacés de 2piΛ convolués avec A˜. Leur largeur, de l’ordre de
∆ξ = 2pi∆x , autorise leur séparation spatiale. La lumière qui n’est pas diffractée
est décrite par m=0 pour les deux composantes du champ électrique, ce qui
donne :
I0 (ξ,Ω) = ∣A˜(ξ,Ω)∣2 ∣α(dΩ,φΩ)e−iaξ/2 + eiaξ/2∣2 (4.17)
I0 (ξ,Ω) = ∣A˜(ξ,Ω)∣2 [1+ ∣α(dΩ,θ ,φΩ,θ)∣2+2∣α(dΩ,θ ,φΩ,θ)∣cos (aξ − arg α(dΩ,φΩ))]
I0 (ξ,Ω) = ∣A˜(ξ,Ω)∣2 ∣γ(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)∣2 (4.18)
Par ailleurs, deux pics de diffraction d’ordres successifs sont distants de
δξ = k/2pi = 1/Λ. Selon les hypothèses formulées précédemment, 1/Λ ≫ 2/a,
c’est-à-dire δξ ≫ ∆ξ. Les différents pics de diffraction sont bien séparés les
uns des autres et en particulier les franges résultant des interférences entre les
deux sources et apparaissant à l’ordre 0 de diffraction du réseau d’excitation
sont disjointes des pics de diffraction à l’ordre 1. Cependant, plus l’ordre har-
monique est élevé, plus la distance entre les pics de diffraction est réduite :
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δX = δξλz. A priori cette propriété est vraie pour les trajectoires longues
comme pour les courtes. Cet effet est visible sur la figure 4.4.b pour H9 à H17,
où le pic de diffraction d’ordre 1 du réseau d’excitation se rapproche de l’axe
optique lorsque l’ordre harmonique augmente.
La taille caractéristique des pics de diffraction est donnée par ∆ξ = 2pi/∆x,
c’est-à-dire ∆X = 2piλz/∆x. Par conséquent, à taille de source constante, plus
l’ordre harmonique est élevé, plus ∆X est petit. En pratique, la GHOE étant un
processus extrêmement non-linéaire, le volume source diminue avec l’ordre
harmonique, ce qui a pour effet de compenser l’effet de la longueur d’onde
sur la divergence des harmoniques. Dans la coupure, c’est même cet effet de
filtrage de la source IR qui domine sur l’effet de longueur d’onde. Pour être
encore plus précis, la phase du dipôle harmonique joue aussi un rôle sur la
divergence de chaque harmonique. Ce nouvel effet est loin d’être négligeable,
puisque c’est lui qui gouverne la différence de divergence entre les trajectoires
courtes et les trajectoires longues. Dans les faits, pour les trajectoires longues,
l’évolution de la divergence avec l’ordre harmonique est opposée à celle dé-
crite plus haut qui est valable uniquement pour les trajectoires courtes.
Pour ce qui est des trajectoires longues, aucun pic de diffraction n’est ob-
servé. Les modulations induites par le réseau d’excitation sont les mêmes
pour tous les types de trajectoire électronique. Par conséquent, la distance
entre deux pics de diffraction est donc identique pour les trajectoires courtes
et les trajectoires longues (en unité de ξ, cette distance est indépendante de
la longueur d’onde). Cependant la taille caractéristique de l’empreinte de
l’ordre 0 remplit toute la hauteur de l’image pour les trajectoires longues (fi-
gure 4.4.b). Par conséquent plusieurs pics de diffraction sont superposés pour
ces trajectoires et il n’est plus possible de les isoler les uns des autres. Pour
les ordres harmoniques supérieurs à 17, c’est-à-dire les harmoniques imagées
grâce aux ordres 2 et 3 du réseau Hitachi, le même phénomène se produit.
La divergence harmonique augmente avec l’ordre harmonique pour les tra-
jectoires courtes et déjà pour H17, la séparation entre l’ordre 0 et l’ordre 1 du
réseau d’excitation n’est pas très nette. Pour être en mesure de séparer deux
ordres de diffraction successifs, le pas du réseau d’excitation devrait être plus
petit.
Les contributions à l’ordre 1 du réseau d’excitation parallèle et perpendi-
culaire à la polarisation de référence sont obtenues pour m=1 et s’écrivent :
I±1(ξ,Ω) = ∣A˜(ξ ∓ k2pi ,Ω)∣2 ∣β±(dΩ,θ ,φΩ,θ)∣2 (4.19)
I±1(ξ,Ω) = ∣A˜(ξ ∓ k2pi ,Ω)∣2 ∣κ±(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)∣2 . (4.20)
Pour normaliser I±1(ξ,Ω) et I±1(ξ,Ω), nous utilisons l’intensité de l’ordre
0 lorsque la pompe est absente, c’est-à-dire pour dΩ = 1, dΩ = 0, φΩ = φΩ = 0,
α(1,0) = 1, β±(1,0) = 0, γ(0,0) = 0, κ±(0,0) = 0. Dans ce cas et en considérant
les équations (4.17) à (4.20), toutes les intensités non-négligées jusqu’à mainte-
nant s’annulent sauf I0(ξ,Ω) = 2∣A˜(ξ,Ω)∣2 (1+ cos(aξ)). I0(ξ,Ω) est finalement
moyennée sur les franges d’interférence, ce qui donne dans l’approximation
de l’enveloppe lentement variable :
⟨I0(Ω)⟩ = 2⟨∣A˜(Ω)∣2⟩. (4.21)
Comme cela était prévisible, l’intensité intégrée sur les deux sources est égale
à deux fois celle d’une source. Par ailleurs, il apparaît que les expressions de
I0 et I1 font intervenir uniquement le carré des différentes fonctions de Bessel.
C’est pour cette raison que le signe de la phase de la composante perpendicu-
laire est perdu et que ni le signe de l’angle de rotation, ni le sens de rotation
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FIGURE 4.6: Illustration du test numérique validant l’algorithme de traitement
du signal. Les différentes grandeurs retrouvées par la procédure de minimisa-
tion de l’erreur sont représentées en fonction de la phase parallèle initiale (abs-
cisses) et de l’amplitude du dipôle parallèle initial (couleurs et marqueurs). La
phase et l’amplitude du dipôle perpendiculaire sont fixes. (a) Amplitude et
(b) phase du dipôle parallèle retrouvées. (c) Amplitude et (d) phase du dipôle
perpendiculaire retrouvées.
de l’ellipse ne peuvent être retrouvé par ce type de mesure comme cela sera
précisé par la suite.
Lorsque la pompe est présente, les contributions parallèles et perpendicu-
laires s’additionnent de façon incohérente, ce qui donne pour les ordres 0 et 1
normalisés par ⟨I0(Ω)⟩ :
⟨I0(Ω,θ)⟩ = ⟨I0 (Ω,θ)⟩+ ⟨I0 (Ω,θ)⟩ = 12 [1+ ∣α(dΩ,θ ,φΩ,θ)∣2 + ∣γ(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)∣2]
⟨I±1(Ω,θ)⟩ = ⟨I±1(Ω,θ)⟩+ ⟨I±1(Ω,θ)⟩ = 12 [∣β±(dΩ,θ ,φΩ,θ)∣2 + ∣κ±(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)∣2]
L’interfrange visible à l’ordre 0, qui vaut 2pi/a, permet d’avoir plusieurs
franges à l’intérieur de A˜(ξ,Ω), ce qui justifie d’avoir moyenné sur ξ. La phase
des franges visibles à l’ordre 0 est donnée par (équation 4.17) :








en fonction des composantes parallèles et perpendiculaires du dipôle. Le
contraste des franges Γ(Ω,θ) est donné par :
Γ(Ω,θ) = 2 ∣α(dΩ,θ ,φΩ,θ)∣
1+ ∣α(dΩ,θ ,φΩ,θ)∣2 + ∣γ(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)∣2 (4.23)
Il est difficile de pousser plus avant le développement de l’expression analy-
tique des grandeurs recherchées (dΩ,θ , φΩ,θ , dΩ,θ et ϕΩ,θ) en fonction des don-
nées expérimentales (⟨I0(Ω,θ)⟩, ⟨I±1(Ω,θ)⟩, ϕobs(Ω,θ) et Γ(Ω,θ)). Par ailleurs,
dans les conditions expérimentales utilisées, Γ(Ω,θ) est jugée peu fiable et
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Figure 4.7. Evolution de la différence de
phase entre l’azote aligné à 0○ (a), 30○ (b),
60○ (c) et 90○ (d) et l’azote isotrope avec
l’énergie du faisceau de pompe pour H9
(rouge) à H17 (bleu). Données extraites des
mesures de phase par interférométrie à
deux sources présentées en figure 4.10.
n’est par conséquent pas pris en compte. Pour surmonter cette difficulté, une
procédure de minimisation de la fonction erreur ε = w0ε0 +w1ε1 +w2ε2 est ef-
fectuée pour trouver la valeur la plus probable compatible avec le modèle dé-
crit ci-dessus à partir des données expérimentales. L’indice i désigne une des
données expérimentales parmi la phase mesurée par interférométrie à deux
sources, l’intensité de diffraction à l’ordre 0 et celle à l’ordre 1 et wi est un
coefficient de pondération utilisé pour la procédure de minimisation, corres-
pondant à la valeur moyenne des phases et intensités mesurées expérimenta-
lement. εi est la distance suivant la norme L2 entre la mesure expérimentale de
l’intensité et de la phase et les valeurs prédites par le modèle. La composante
orthogonale est fixée à 0 en 0○ et 90○. Ce type de procédure est utilisé par les
auteurs de Rupenyan et al. [143] et il est donc possible de comparer les résul-
tats en tenant compte ou non de la seconde dimension du réseau ou encore en
tenant compte de la phase mesurée par interférométrieà deux sources ou pas.
Dans le paragraphe suivant, des simulations numériques sur la procédure de
minimisation de ε sont effectuées pour tester cette méthode.
4.2.4 Validation numérique de l’algorithme de traitement du signal
Dans cette section, nous nous intéressons à la convergence de la pro-
cédure de minimisation de l’erreur lorsque le réseau transitoire comporte
deux composantes orthogonales en polarisation. Rappelons que 4 gran-
deurs (dΩ,θ , φΩ,θ , dΩ,θ et ϕΩ,θ) sont recherchées, mais seulement 3 paramètres(⟨I0(Ω,θ)⟩, ⟨I±1(Ω,θ)⟩ et ϕobs(Ω,θ)) sont mesurés. Par ailleurs les relations
entre les grandeurs recherchées et mesurées ne sont pas linéaires et les ex-
pressions analytiques non-explicites. Par conséquent, plusieurs cas peuvent
se présenter, notamment la procédure peut ne pas converger (l’erreur finale
est très grande) et/ou converger vers un ensemble de points qui ne sont pas
ceux recherchés.
Afin de tester la convergence de la procédure de minimisation de l’erreur,
des paramètres d’entrée sont choisis. Pour des raisons pratiques (il est difficile
de représenter 4 dimensions), la phase et l’amplitude de la composante per-
pendiculaire du dipôle d’entrée sont fixées à 0,2 pour l’amplitude (unité nor-
malisée) et 0,55 radians pour la phase. L’amplitude de la composante parallèle
varie entre 0,1 et 1,1 (unité normalisée). Sur la figure 4.6, les 6 courbes de diffé-
rentes couleurs sont associées à 6 valeurs différentes de dinput. La phase de la
composante parallèle est également variée entre 0,1 et 1 radian. Les résultats
de la figure 4.6 sont représentés en fonction de φinput.
La figure 4.6 présente les 4 grandeurs retrouvées par la procédure de mi-
nimisation de l’erreur. Pour tous les couples (dinput,φinput), l’algorithme re-
trouve très bien les amplitudes des deux composantes et la phase parallèle
d’entrée. En revanche, la phase de la composante perpendiculaire est un peu
moins bien retrouvée. Cependant, pour certains couples (dinput,φinput) l’er-
reur reste très élevée après la procédure de minimisation. Ces couples cor-
respondent aux points gris dans l’encart (d) de la figure 4.6. Ces points sont
à exclure car ils correspondent à des situations pour lesquelles l’algorithme
n’a pas convergé. Lorsque l’algorithme converge, l’accord entre la phase d’en-
trée et la phase retrouvée est acceptable. Notons que ces tests ont été effectués
en variant d’autres couples de paramètres d’entrée comme (dinput,dinput) et
(φinput,φinput). Des résultats similaires à ceux présentés ici sont alors obtenus
quant à la convergence de l’algorithme.
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Pour améliorer la convergence de l’algorithme, on pourrait par exemple
prendre en compte un quatrième paramètre expérimental comme le contraste
des franges d’interférences Γ(Ω,θ). Toutefois, sans prendre en considération
ce quatrième paramètre, nous avons montré ici que la convergence de l’algo-
rithme est relativement bonne et nous pouvons l’utiliser pour la détermina-
tion des dipôles moléculaires à partir des données expérimentales.
FIGURE 4.8: (a) Phase mesurée par décalage des franges d’interférence
ϕobs(Ω,θ) pour H9 à H17. (b) Intensité de diffraction à l’ordre 0, normalisée
par l’intensité de l’échantillon isotrope pour chaque ordre harmonique. (c) In-
tensité de diffraction à l’ordre 1, normalisée par l’intensité de l’échantillon
isotrope pour chaque ordre harmonique.
4.3 Résultats : combinaison de mesures de phase dans l’azote
Expérimentalement la technique HIPSTER a été testée dans l’azote aligné.
Pour commencer, l’hypothèse de linéarité de la phase avec le degré d’aligne-
ment a été testée en effectuant des mesures de phases pour différentes énergies
de pompe, en veillant à ce que celles-ci restent suffisament faibles pour ne pas
dépléter le milieu de génération. Tous les autres paramètres expérimentaux
(température du gaz, pression amont, taille du faisceau de pompe au foyer,
conditions de génération,...) sont restés identiques. Les résultats pour H9 à
H17 et les angles d’alignement 0○, 30○, 60○ et 90○ sont présentés en figure 4.7 2.
Pour tous les points de l’espace de phase, l’écart-type entre les données ex-
périmentales et la droite associée par régression linéaire n’excède jamais 33%
et le coefficient de corrélation linéaire est toujours supérieur à 0,93. Pour 4
tirages, la probabilité que le coefficient de corrélation soit égal à 0,9 dans le
cas d’une mesure expérimentale de points qui ne soient pas situés sur une
droite est de 10 % [168]. Ces mesures expérimentales confirment donc, pour
des ordres harmoniques plus faibles (H9 à H17), l’étude théorique présentée
dans la note d’informations supplémentaires à l’article [143], selon laquelle la
phase de l’émission harmonique (H17 à H27) dans l’azote est linéaire avec le
degré d’alignement des molécules.
La figure 4.8 présente l’évolution de (a) la phase mesurée par décalage
des franges d’interférence ϕobs(Ω,θ), (b) l’intensité diffractée à l’ordre 0 et (c)
l’intensité diffractée à l’ordre 1 avec θal . Toutes ces grandeurs sont normali-
2. La linéarité est évaluée expérimentalement sur 4 valeurs d’énergie différentes dans le fais-
ceau de pompe (80, 100, 125 et 140 µJ) pour chaque angle d’alignement et chaque ordre harmo-
nique. L’hypothèse que la linéarité de chaque ordre harmonique et de chaque angle d’alignement
est indépendant de tous les autres ordres harmoniques et angles d’alignement est retenue, donc
seuls 4 points d’évaluation sont disponibles. On aurait aussi pu tester l’hypothèse sur tous les
angles et tous les ordres globalement. Eu égard au comportement potentiellement spécifique de
la phase pour certains couples (q,θal), il nous a paru préférable de la tester séparément sur chaque
couple (q,θal).
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FIGURE 4.9: Grandeurs retrouvées par la procédure de minimisation de la
fonction e à partir des données présentées en figure 4.8. (a) Variations de l’am-
plitude de la composante parallèle à la polarisation du laser de génération
pour H9 à H17 en fonction de θal . (b) Amplitude de la composante perpen-
diculaire. En 0○ et 90○ l’amplitude est fixée à 0 pour raison de symmétrie. (c)
Phase de la composante parallèle divisée par 2. (d) Phase de la composante
perpendiculaire. En 0○ et 90○, la phase de la composante perpendiculaire n’est
pas définie, pour des raisons de symétrie. Pour chaque harmonique, l’ampli-
tude des deux composantes est normalisée par l’amplitude de la composante
parallèle de l’émission dans l’échantillon isotrope.
sées par l’émission dans l’échantillon isotrope. Les mesures de phases sont
complémentaires de celles présentées au chapitre 2 dans le sens où cette fois
ce n’est plus le délai pompe-sonde qui varie, mais l’angle d’alignement des
molécules pour un délai pompe-sonde fixé à la demi-période de rotation de
l’azote. Si dans les résultats expérimentaux reportés au chapitre 2, la phase de
H11 présentait un comportement opposé à celle de H15 en fonction du délai
pompe-sonde, ici le sens de variations de H11 est le même que celui de H15
avec θal . En revanche, de 0○ à 50○ la variation de la phase de H9 est de signe
opposé à celle des autres harmoniques. Par contre, pour ce qui est de l’am-
plitude, globalement représentée par l’ordre 0 de diffraction, c’est H11 qui a
un comportement opposé à celui de H15, tandis que H9 a un comportement
similaire à celui de H15. H9 et H11 sont deux harmoniques près du seuil de
l’azote et il est possible que le comportement de ces deux harmoniques soit
affecté par la proximité du seuil de l’azote, comme l’ont proposé Soifer et al.
[160]. Cet effet dépend de l’intensité de génération, comme cela a été observé
au cours de cette thèse (données non présentées). Cependant la raison pour
laquelle l’effet de la proximité du seuil se fait sentir sur H9 ou sur H11, sur la
phase ou sur l’intensité, n’a pas pu être élucidée jusqu’à maintenant, pas plus
que le mécanisme suivant lequel la proximité du seuil affecte la génération
d’harmoniques dans cette gamme spectrale.
A partir de ces données, l’analyse incluant un réseau bidimensionnel dé-
crite plus haut est effectuée pour chaque point de l’espace des configurations.
La procédure de minimisation de la fonction ε permet d’obtenir les résultats
présentés en figure 4.9. Sur cette figure sont présentées les variations en fonc-
tion de θal des composantes parallèles (respectivement perpendiculaires) de
l’amplitude (a) (resp. (c)) et de la phase (b) (resp.(d)) du champ électrique har-
monique par rapport à l’émission dans l’échantillon isotrope. Il est possible de
comparer les variations d’amplitudes de la composante parallèle avec d’autres
études [71]. Pour les variations d’amplitude de la composante perpendicu-
laire, la seule référence existante à notre connaissance est donnée par Mairesse
et al. [117] pour H21. Dans ce travail, l’amplitude de la composante perpen-
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diculaire passe pas un maximum pour θal ≃ 50○. La figure 4.9 (b) suggère
que pour les harmoniques étudiées et dans les conditions expérimentales uti-
lisées ici, ce maximum se trouve plutôt vers θal = 20○ pour les ordres har-
moniques les plus élevés. Zhou et al. [202] présentent l’évolution du rapport
entre la composante perpendiculaire et la composante parallèle avec θal qui
présente un maximum à 60○ pour H17 à H23, alors que la composante paral-
lèle décroit de 0○ à 60○ dans l’azote. Pour ce qui est de la composante parallèle
de la phase, les seuls résultats publiés sont ceux présentés dans cette thèse.
L’ordre de grandeur des variations 3 peut être comparé avec celui présenté au
chapitre 2. Enfin pour ce qui est de la phase de composante perpendiculaire,
aucune référence n’est disponible à notre connaissance.
Pour justifier la pertinence de l’analyse en terme de réseau bidimensionnel,
on peut, à titre de comparaison, minimiser la fonction ε en fixant γ(dΩ,θ ,ϕΩ,θ)
et κ(dΩ,θ ,ϕΩ,θ) à 0 et en choisissant le coefficient associé à la phase parallèle
égal à 0. Les résultats obtenus sur les données testant l’hypothèse de linéa-
rité de la phase avec l’énergie de la pompe sont représentés sur la figure 4.10
en traits pleins, tandis que les résultats obtenus par interférométrie à deux
sources sont tracés en pointillés. Ces courbes montrent des désaccords quan-
titatifs et qualitatifs d’autant plus importants que le degré d’alignement est
grand. Par exemple, pour H13 (figure 4.10 (c)), il y a un désaccord sur le signe
de la courbure de phase autour de 0 degré. Un décalage additionnel a été
imposé sur la phase mesurée par interférométrie à deux sources pour que sa
valeur moyenne en fontion de θal soit égale à celle de la phase retrouvée par
le réseau transitoire d’alignement, ce qui est un élément de désaccord sup-
plémentaire, puisque les deux mesures ont une référence commune : l’échan-
tillon isotrope. La phase retrouvée par la procédure de minimisation connaît
des saturations peu physiques. Enfin, l’erreur une fois minimisée reste beau-
coup plus importante avec un réseau mono-dimensionnel (10−3) qu’avec un
réseau bidimensionnel (10−15). Ces résultats démontrent que l’analyse propo-
sée par Rupenyan et al. [143] est certainement biaisée et que le recours à un
second réseau est absolument nécessaire.
4.4 Conclusions
En conclusion, nous avons introduit dans ce chapitre une nouvelle tech-
nique combinant simultanément deux techniques de mesures de phase par
hétérodynage : l’interférométrie optique à deux sources décrite au chapitre 2
et l’utilisation d’un réseau transitoire d’excitation. Cette technique, nommée
HIPSTER, permet de déterminer la phase et l’amplitude de l’émission har-
monique en fonction d’un paramètre d’excitation suivant deux directions de
polarisation orthogonales simultanément. A défaut de caractériser complète-
ment l’état de polarisation de la lumière, cette technique révèle la présence
d’ellipticité dans l’émission harmonique. Notons ici que le HIPSTER combiné
avec une seule loi de Malus donnerait l’état de polarisation de la lumière pour
toutes les valeurs du paramètre d’excitation étudiées. En effet, de la même
façon qu’une seule trace RABBIT était nécessaire dans la technique CHAS-
SEUR pour relier entre eux les résultats d’une mesure par interférométrie à
deux sources (voir chapitre 3), une seule relation de phase entre les deux axes
de polarisation doit être mesurée pour relier entre eux le résultats obtenu par
3. Notons ici que la phase retrouvée par la procédure de minimisation est de signe opposée à
celle mesurée et environ deux fois plus petite. Cela est en accord avec l’équation 4.22 et résulte de
la convention choisie pour définir la phase. Mais cette remarque met surtout en évidence le fait
que les résultats obtenus par cette technique dépendent du modèle choisi pour le réseau. Ainsi,
cette technique pourrait être améliorée en déterminant expérimentalement la forme du réseau
d’excitation, plutôt qu’en utilisant une expression analytique arbitraire.
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FIGURE 4.10: Comparaison des phases mesurées par interférométrie à deux
sources (pointillés) et celles obtenues par l’analyse du réseau transitoire d’ali-
gnement avec les hypothèses retenues par Rupenyan et al. [143], c’est-à-dire
un réseau de diffraction à une seule dimension. Pour ce faire, la fonction ε est
minimisée sans tenir compte des mesures issues de l’interférométrie à deux
sources. Chaque encart correspond à une harmonique, de H9 (a) à H17 (e).
Pour chaque harmonique, les différentes couleurs correspondent à différentes
énergies de pompe, égale à 85, 100, 125 et 140 µJ de haut en bas. Le décalage
entre les courbes (y compris une courbe expérimentale et son ajustement) est
arbitraire.
la technique HIPSTER. Cette technique présente l’avantage d’être applicable
à toutes les sources harmoniques polarisées elliptiquement, d’être achroma-
tique sur une très large gamme spectrale, de ne pas recourir à un polariseur
XUV et de ne pas nécessiter de balayage ni de calibration. Parmi les pers-
pectives d’amélioration de la technique, notons que les résultats obtenus dé-
pendent du modèle choisi pour la description du milieu de génération et de
la convergence de l’algorithme. Ces deux limites pourraient être dépassées en
prenant en compte des paramètres expérimentaux ignorés jusqu’ici comme le
contraste des franges ou la forme exacte du réseau transitoire d’excitation.
La combinaison de ces deux techniques de mesure de phase a aussi per-
mis de vérifier la compatibilité des résultats obtenus par les deux méthodes.
En ce sens, la modélisation de cette expérience a permis de mettre en lumière
la coexistence de deux réseaux d’excitation polarisés suivant des directions
orthogonales. La prise en compte de ces deux réseaux permet de réduire l’er-
reur sur la détermination du dipôle moléculaire de génération, ce qui prouve
sa pertinence et le biais présent dans l’étude de Rupenyan et al. [143].
Enfin, cette technique a été testée dans l’azote aligné pour des harmo-
niques générées près du seuil d’ionisation. Cette étude a permis de valider
la faisabilité de ce type d’expérience, mais aussi de confirmer l’inversion des
structures d’amplitude en fonction de l’angle d’alignement observée par Soi-
fer et al. [160] dans cette région spectrale. Des inversions de structure ont aussi
été observées dans la phase. Les résultats concernant l’état de polarisation
de la lumière sont qualitativement comparables à ceux obtenus par d’autres
équipes avec une loi de Malus.
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Depuis quelques années, la spectroscopie harmonique a pris un essort im-
portant. Il s’agit, moyennant la mesure de l’émission harmonique générée
dans un milieu excité (dynamique rotationnelle, vibrationnelle, dissociation...)
d’accéder à la dynamique en champ fort de l’espèce étudiée. Nous avons
constaté en introduction que même si le consensus existe sur la nécessité de
mesurer le plus précisemment possible, les amplitudes et phases de l’émission
harmonique sur deux axes de polarisation orthogonaux et sur l’ensemble de
l’espace des paramètres pertinents (par exemple le retard d’excitation, l’angle
d’alignement, l’énergie d’émission . . . ), ce programme n’a jusqu’ici été que
partiellement suivi. En général, les dispositifs expérimentaux ne permettent
qu’un type de mesure. D’autre part, l’espace des paramètres étant grand, les
mesures sur tous les paramètres sont en pratique trop longs et impossibles.
Devant ce constat, nous nous étions fixé le double objectif de développer des
dispositifs permettant de combiner des mesures et de les accélérer. Nous pen-
sons avoir au moins partiellement rempli ces objectifs.
Résumé des résultats principaux
Nous nous sommes d’abord intéressés à des expériences de photoionisa-
tion à deux couleurs (XUV et IR) et nous avons détaillé un modèle en champs
forts permettant d’interpréter les expériences de mesure de phase spectrale
par RABBIT. A partir de ce modèle, nous avons déterminé l’expression ana-
lytique de l’amplitude des oscillations observées en balayant le retard entre
l’XUV et l’IR d’habillage, ce qui nous a permis d’établir un critère sur l’éclai-
rement d’habillage pour lequel la phase des oscillations à 2ω des pics satel-
lites correspond bien au délai de groupe moyen du train d’impulsions atto-
secondes. Par ailleurs, nous avons proposé une façon de déterminer l’éclai-
rement d’habillage directement à partir de la trace RABBIT. A partir de cette
valeur, nous avons proposé une technique permettant de déterminer le délai
de groupe d’un train d’impulsions attosecondes à partir d’une seule valeur de
retard entre l’XUV et l’IR. Nous l’avons testée sur une trace RABBIT d’un train
d’impulsions attosecondes générées avec un laser de longueur d’onde 2 µm.
Une résolution probablement insuffisante du spectromètre nous a cependant
empêché de valider définitivement l’approche. Enfin, nous avons présenté
une expérience de photoionisation à deux couleurs du DABCO qui met en jeu
l’ionisation au-dessus du seuil et l’harmonique 3 du 800 nm. Nous avons dé-
veloppé un dispositif expérimental permettant d’isoler H3 du reste du spectre
de GHOE, tout en gardant une durée inférieure à 100 fs. En balayant le retard
entre le faisceau IR et H3, nous avons observé des oscillations à 3ω que nous
avons attribuées à des interférences quantiques entre l’ionisation au-dessus
du seuil et un processus d’ionisation à deux couleurs.
Nous avons ensuite proposé un dispositif utilisant un élément optique
de diffraction permettant d’obtenir deux sources de GHOE séparées spatiale-
ment et synchronisées temporellement. Par des simulations numériques, nous
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avons montré que ce dispositif est adapté à la spectroscopie de phase harmo-
nique. Nous avons pu établir que pour les trajectoirs courtes, la phase mesurée
en champ lointain est directement reliée à la phase du dipôle microscopique
utilisée pour la simulation, à un éclairement effectif, proche de l’éclairement pic.
L’éclairement effectif correspond à une moyenne des intensités de génération
pondérées par le nombre de molécules soumises à cette intensité. Nous avons
également pu établir l’effet de l’ionisation du milieu sur la phase macrosco-
pique mesurée en champ lointain. Par ailleurs, pour les trajectoires longues,
nous avons pu établir que la phase mesurée est en bon accord avec la phase du
dipôle microscopique, mais pour un éclairement bien inférieur à la valeur pic.
Nous avons ensuite montré expérimentalement la possibilité d’effectuer des
expériences de spectroscopie harmonique de phase dans l’azote et le dioxyde
de carbone. Nous avons déterminé expérimentalement que l’interféromètre
que nous avons développé a une résolution meilleure que λ100 . Cette grande
stabilité permet d’observer des franges bien contrastées dans les trajectoires
courtes comme dans les trajectoires longues. Nous avons développé une tech-
nique d’analyse des images qui permet de résoudre spatio-spectralement les
variations de la phase avec l’angle d’alignement des molécules. Dans le di-
oxyde de carbone comme dans l’azote, les variations de phase et d’amplitude
que nous avons mesurées pour les trajectoires longues sont très différentes
de celles obtenues pour les trajectoires courtes. Ces résultats sont en cours de
modélisation par le groupe théorique d’O. Smirnova. L’extension des mesures
de phase des trajectoires courtes aux trajectoires longues permet d’accroître
le nombre d’instants de recombinaison auxquels le milieu de génération est
sondé. Par conséquent, ces mesures devraient permettre d’affiner notre com-
préhension de la GHOE dans les molécules alignées.
Le dispositif d’interférométrie à deux sources que nous avons développé
peut être combiné simplement avec des mesures de type RABBIT. Nous avons
montré au chapitre 3 que les deux types de mesures de phase sont compatibles
et nous avons pu les combiner pour aboutir à une carte de phase bidimensio-
nelle résolue en angle d’alignement et en énergie de photon, uniquement à
une droite prête. Cette dernière inconnue pourrait être levée en mesurant les
retards de groupe de façon absolue, par exemple en stabilisant la phase de l’in-
terféromètre RABBIT. Ces cartes de phase sont directement comparables avec
celles obtenues à l’aide d’un modèle théorique puisqu’elles sont exemptes de
normalisation arbitraire. Par ailleurs, ces mesures de phase ont permis de
confirmer l’hypothèse de Haessler et al. [59] selon laquelle, pour un éclaire-
ment proche de 1,1 1014W.cm−2, la phase des harmoniques 15 et 17 générées
dans l’azote dépend peu de l’angle d’alignement des molécules. Cette hypo-
thèse permet de procéder à la reconstruction des orbitales HOMO et HOMO-1
par un procédé tomographique. Nous avons montré que cette reconstruction
d’orbitales moléculaires est toujours possible avec les cartes exemptes de ré-
férence arbitraire.
Après la comparaison de l’interférométrie optique avec l’interférométrie
quantique, nous avons combiné les mesures de phase à deux sources avec un
réseau transtoire d’alignement. Nous avons mis en évidence que les résultats
obtenus ne sont pas compatibles entre eux. Pour résoudre ce problème, nous
avons introduit l’hypothèse d’un réseau à deux composantes de polarisation
orthogonales. Les résultats sont alors compatibles et révèlent en partie l’état
de polarisation de l’émission harmonique. Nous avons ainsi démontré la pos-
sibilité d’effectuer des mesures de polarimétrie résoluent en temps à l’échelle
femtoseconde avec un seul tir laser. Par ailleurs, ces mesures donnent accès en
un seul balayage à la dépendance de l’intensité, la phase et l’état de polarisa-
tion des harmoniques d’ordre élevé avec l’angle d’alignement des molécules.
Cette technique est extrêmement prometteuse pour les lasers à faible taux de
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répétition.
Perspectives de développement
Parmi les perspectives de développements de la spectroscopie moléculaire
harmonique, l’utilisation de sources laser diversifiées est prometteuse. Plu-
sieurs directions sont intéressantes :
– des longueurs d’onde plus grandes, comme celles qui sont disponibles
avec le HeTOPAs installé sur le laser PLFA. Cela permet d’atteindre des
énergies de recombinaison de plus en plus grandes, mais aussi de sonder
le même instant de recombinaison à des énergies différentes. De plus,
la possibilité d’accorder la longueur d’onde continument (entre 1,2 et
2,0 µm avec ce dispositif) ouvre la perspective de scanner finement les
résonances et interférences structurales et dynamiques, afin de mieux
les étudier.
– des impulsions de sonde plus courtes, comme celles qui peuvent être
obtenues avec une porte de polarisation ou en élargissant la bande spec-
trale [189]. Cela permet de sonder des dynamiques plus rapides, par
exemple des vibrations, mais aussi d’accéder au dipôle complet sans
avoir besoin de balayer la longueur d’onde de génération.
– des impulsions mises en forme à l’échelle du cycle optique, comme celles
du projet Perfect Wave [24, 25] (Onde Parfaite). Cela permet de contrôler
l’instant de recombinaison pour une énergie donnée.
Ces trois directions reposent d’une part sur des développements technolo-
giques des lasers qui sont aujourd’hui disponibles et d’autres part sur des
techniques permettant d’accéder à la phase de l’émission résolue en énergie
et en angle d’alignement de façon continue. En ce qui concerne les mesures de
phase résolues en énergie, les techniques existent déjà. Il s’agit principalement
du FROG-CRAB et de ses déclinaisons, comme le RABBIT. En revanche pour
ce qui est des mesures de phase résolue en angle d’alignement, des dévelop-
pements techniques restent à faire. La technique qui semble le plus facile à
mettre en œuvre avec de telles impulsions est celle des réseaux transitoires.
Cependant, pour couvrir des spectres très larges, il faut que le pas du réseau
d’excitation soit très fin, pour que les pics de diffraction soient suffisament
éloignés les uns des autres. Par ailleurs, tant que la forme du réseau n’est pas
mesurée expérimentalement, cette technique donne des résultats qui sont très
dépendants de la modélisation du réseau. C’est pourquoi il faut aussi envisa-
ger la possibilité de mettre en œuvre l’interférométrie à deux sources avec de
telles impulsions. Cela conduit à de nouveaux défis techniques. En effet, dès
que des impulsions de large bande spectrale ou bien plusieurs couleurs sont
utilisées, un seul DOE ne suffit plus à produire deux sources identiques, bien
séparées spatialement et synchronisées. Il faut donc imaginer de nouvelles
solutions.
Une autre direction de développement envisageable pour la spectrosco-
pie harmonique réside dans les études résolues spatio-spectralement, comme
celles que nous avons initiées dans cette thèse en section 2.7.4. Différents dis-
positifs expérimentaux ont été proposé récemment pour étudier ces couplages
comme le Phare-Atto [79, 178] ou Attosecond Lighthouse ou encore le fenêtrage
optique non-colinéaire [64]. Ces techniques permettent de résoudre cycle à
cycle la dynamique étudiée. Cela permet donc d’étudier des dynamiques très
rapides. Les phénomènes dépendant de l’intensité de génération sont égale-
ment concernés, tout comme ceux dépendants de la phase entre la porteuse et
l’enveloppe (CEP pour Carrier Envelope Phase).
Enfin, on peut envisager d’explorer de nouveaux paramètres d’excitation
du milieu. Par exemple exciter un paquet d’onde vibrationnel dans des mo-
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lécules comme l’azote, l’hexafluorure de soufre, le cyclohexane ou le DABCO
doit permettre de mieux comprendre certaines propriétés de ces molécules.
Dans le cas de l’azote, la résonance de forme du canal X doit être fortement
affectée en énergie, en largeur spectrale et en intensité par la distance internu-
cléaire. Faire varier la distance internucléaire en excitant un paquet d’ondes vi-
brationnel dans N2 permettrait donc d’étudier plus en détail le mécanisme de
GHOE au voisinage d’une résonance. En particulier, l’électron se recombinant
doit rester dans la barrière de potentiel centrifuge pour quelques centaines
d’attosecondes. D’autres paramètres tels que l’orientation des molécules as-
symétriques (NO, CO, CH3Cl,...) sont déjà accessibles [34, 87]. Par ailleurs,
des dynamiques attosecondes sont également en jeu lors de dissociations mo-
léculaires [193] et il est envisageable de développer l’imagerie de réactions
chimiques grâce au schéma d’auto-sonde [191].
En conclusion, j’espère avoir montré toute la richesse des possibilités ou-
vertes par la spectroscopie harmonique multi-dimensionnelle et la diversité




Les unités atomiques permettent de simplifier les formules analytiques et
rendent les calculs numériques plus faciles à programmer. En unité atomique,
les quatre constantes fondamentales que sont la masse de l’électron au repos, me,
la charge électrique élémentaire, e, la constante de Planck réduite, h¯, et la constante
de Coulomb, 1/4pie0, sont normalisées :
me = e = h¯ = 4pie0 = 1 .
Ce qui signifie qu’une unité atomique (u. a.) des quantités suivantes corres-
pond en unités du système international (SI) à :
Moment Angulaire, Action h¯ = 1.054 571 68× 10−34 J s
Masse me = 9.109 383× 10−31 kg
Charge e = 1.602 176 53× 10−19 C
Distance a0 = 4pie0 h¯2mee2 = 5.291 772 06× 10−11 m = 0.53 Å
Vitesse vB = e24pie0 h¯ = 2.187 691 26× 106 m s−1
Moment mevB = 1.992 851 66× 10−24 kg m s−1
Temps τ0 = a0vB = 2.418 884 30× 10−17 s = 24.2 as
Fréquence τ−10 = 4.134 137 38× 1016 Hz
Energie Eh = mee4(4pie0)2 h¯2 = 4.359 744 2× 10−18 J = 27.2 eV
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